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１．研究会趣旨 
Ｘ線の位相利用、あるいは、コヒーレンス利用は、放射光源の発展に伴って、さらなる広

がりが期待される主要な研究対象であり、様々な分野でのサイエンス・テクノロジーへの

寄与は計り知れません。ＰＦ懇談会の位相計測グループが中心となり、平成１４年秋およ

び平成１７年春にはこの分野に焦点を絞った研究会を開催し、それまでには無かった角度

からの有意義な議論を行いました。その後も多くの成果が報告され、次世代光源計画の動

きも相俟って、研究の裾野は今後も確実に広がってゆくものと期待されます。同時に当該

分野の計測技術を活用した応用研究も実施される段階に入っています。本研究会では、最

新の情報交換と、将来に向けた活発な議論の場を提供します。 
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２．プログラム    

1 月 17 日（木）  
10:30   開会の挨拶 
10:35-11:00 ＰＦの次期光源計画について 
    河田洋（KEK・PF） 
11:00-11:25 XFEL と位相計測 
    矢橋牧名（理研･XFEL） 
11:25-11:50 Ｘ線スペックルによる磁性体・誘電体の微細構造の観察 
    並河一道（東京学芸大学） 
11:50-12:15 Ｘ線光子相関法のソフトマターへの応用 
    篠原佑也（東京大学） 
（昼食） 
13:15-13:40 Ｘ線ビームの波数ベクトル分布とコヒーレンス関数の診断 
    山崎裕史（JASRI） 
13:40-14:05 硬 X 線 Young 干渉計を用いた放射光の空間コヒーレンス評価 
    辻卓也（兵庫県立大学） 
14:05-14:30 コヒーレントＥＵＶスキャタリング顕微鏡によるＣＤ評価 
    岸本淳生（兵庫県立大学） 
（休憩） 
14:45-15:10 コヒーレントＸ線回折顕微法の材料科学応用に関する取り組み 
    高橋幸生（大阪大学） 
15:10-15:35 試料中の局所透過率を求めるコヒーレントＸ線回折顕微法 
    香村芳樹（理研播磨） 
15:35-16:00 均一視野ゼルニケ型位相コントラスト X 線顕微鏡の開発 
    竹内晃久（JASRI） 
16:00-16:25 マルチ keV X 線位相差顕微鏡への展開 
    星野真人（筑波大学） 
（休憩） 
16:40-17:05 タルボ効果を利用した高分解能 X 線位相イメージング 
    武田佳彦（東京大学）   
17:05-17:30 Ｘ線微分位相顕微鏡による骨微細構造の解析 
    松尾光一（慶応義塾大学） 
17:30-17:55 Ｘ線暗視野法による屈折型トモシンセシスの現状 
    島雄大介（茨城県立医療大） 
（懇親会＠クランベリー） 
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1 月 18 日（金） 
9:00-9:25 Ｘ線顕微干渉計による高感度・高空間分解能位相イメージング 
   篭島靖（兵庫県立大学） 
9:25-9:50 軟Ｘ線フーリエ変換ホログラフィ 
   小野寛太（KEK・PF） 
9:50-10:15 Ｘ線ホログラフィーで判る半導体材料における特異な局所構造 
   林好一（東北大学） 
10:15-10:40 硬Ｘ線結像ホログラフィー顕微鏡 
   鈴木芳生（JASRI） 
（休憩） 
10:55-11:20 ゾーンプレート硬 X 線干渉顕微鏡による３次元位相トモグラフィー 
   渡辺紀生（筑波大学） 
11:20-11:45 コヒーレントＸ線回折顕微法の生物応用 
   西野吉則（理研播磨） 
11:45-12:10 硬Ⅹ線 Sub-10nm ビーム形成のための集光波位相計測 
   山内和人（大阪大学） 
（昼食） 
13:10-13:35 位相コントラストＸ線イメージング法を用いた南極氷コア中のエアハイドレ

ートの可視化と定量解析の試み 
   米山明男（日立製作所） 
13:35-14:00 位相差 X 線 CT を用いた動脈硬化プラークの評価-不安定プラーク検出の試み 
   篠原正和（神戸大学） 
14:00-14:25 Ｘ線 Talbot 干渉計の実用化に向けて 
   百生敦（東京大学） 
（休憩） 
14:40-15:05 Ｘ線屈折コントラスト法によるチタン中の水素の拡散係数の決定 
   水野薫（島根大学） 
15:05-15:30 Ｘ線 HARP 検出器の位相型イメージングへの応用 
   平野馨一（KEK・PF） 
15:30-16:00 全体討論・閉会     
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３．研究会の概要 
本研究会は、平成 20 年 1 月 17 日（木）、18 日（金）の二日間にわたり、ＫＥＫ、４号館

セミナーホールにて開催いたしました。Ｘ線位相利用計測の研究会は、平成 14 年秋の「Ｘ

線位相利用計測における最近の展開」（KEK-Proceedings 2002-22）および平成 17 年春の

「Ｘ線位相利用計測における最近の展開Ⅱ」（KEK-Proceedings 2005-6）に続いて約 2.5
年周期で３回目をかぞえます。今回は、講演者２６名を含め、これまでで最も多い７０名

の方々の参加をいただき、最新の成果報告と活発な議論が交わされました。以下に本研究

会の内容を振り返ります。 
ERL や XFEL といった次の光源（河田氏、矢橋氏）を用いるサイエンスにおいて、コヒ

ーレンス活用は常に強調される側面です。並河氏および篠原氏のＸ線スペックルの活用、

あるいはＸ線格子相関法、はＸ線源の発達に伴い強力に推進すべき分野だと感じます。特

に高輝度化が進んで時間軸方向の早い相関が見られるようになれば、物質のダイナミクス

研究に有効なアプローチとなるでしょう。 
Ｘ線源の発展にはコヒーレンス評価技術の発展も伴う必要があります。今回、山崎氏お

よび辻氏よりそれぞれ新しい取り組みが示されました。 
コヒーレント回折顕微鏡は次世代光源を活用する手法の目玉として世界中で精力的な研

究が進められています。本研究会でも回毎に講演数が増え、今回は 4 人の方（岸本氏、高

橋氏、香村氏、西野氏）に最新の成果を発表いただきました。生体組織やナノ材料への応

用が増える一方、手法としての高度化が進んでいます。 
結像型のＸ線顕微鏡開発においても、位相コントラスト化が様々な方法で図られていま

す。ゼルニケ型（竹内、星野）、干渉顕微鏡（篭島、鈴木、渡辺）、Talbot 型（武田）とい

ったバリエーションが報告されました。また、位相トモグラフィによる三次元観察がどの

手法においても試みられるようになっていることには注目されます。松尾氏から骨組織観

察に関する応用成果が報告されましたが、今後多くの応用展開を期待したいところです。 
Ｘ線顕微鏡における極限的な空間分解能を狙った光学素子の開発も活発です。本研究会

では山内氏より文字通りのナノビーム形成を目標としたミラー製作の現状を紹介いただき

ました。ミラーの形状誤差をＸ線位相計測で測定し、それを形状補正にフィードバックす

る技術は驚異的であり、位相計測から位相制御への展開として注目されます。 
今回、かなりの講演が硬Ｘ線領域のものでしたが、小野氏から円偏光軟Ｘ線フーリエ変

換ホログラフィの研究計画について BESSY での実験参加を含めて紹介がありました。この

領域では我が国は遅れを取っており、光源問題が大きく影響していると思いますが、軟Ｘ

線領域位相利用計測技術の挽回が急がれます。 
林氏には毎回蛍光Ｘ線ホログラフィの成果を報告いただいており、半導体試料において

新しい応用成果が紹介されました。今後の展開が期待されます。結晶干渉計やアナライザ

結晶を使う方法などの位相コントラストイメージング（顕微鏡以外）も早い時期から開発
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が進められてきたこともあり、エアハイドレート（米山氏）、動脈硬化プラーク（篠原氏）、

Ti 水素化物（水野氏）、軟骨診断（島雄氏）をはじめとして、本研究会では取り上げること

ができなかった他の多くの成果も含め、応用フェーズの研究が増えてきています。 
「位相利用計測」は「コヒーレンス利用計測」とは同義ではないと思っております。す

なわち、必ずしもコヒーレンスが高くないＸ線を活用する「位相利用計測」も重要です。

究極的には、百生が報告したＸ線 Talbot 干渉計の実用化計画のように、コンパクトなＸ線

源による位相計測／位相イメージングへの波及も「位相利用計測」発展のひとつの方向だ

ろうと思います。 
最後に平野が紹介したＸ線 HARP は、位相イメージングに限らず広くＸ線画像科学に寄

与する高感度検出器として期待されています。光源・手法・検出器が三位一体となって位

相利用計測が発展するとすれば、どうも検出器発展の話題が少ないと個人的には感じてい

ます。感度、空間分解能、視野（画素数）、スピード等、今後の発展に強く期待を寄せると

ころです。 
１日目に降った初雪が残る中、寒さも疲れも忘れるほど興味深い講演と討論が続き、有

意義な２日間であったと思われます。これまでを上回る数の方々が参加くださり、主催側

としてあらためて感謝申し上げます。2 年半周期だとすれば平成 22 年の秋に第４回目を開

催できればと思いますが、それを前倒ししたくなる程にこれまでに増してこの分野が活況

を呈することを期待します。 
最後になりますが、講演いただいた先生方、サポートや会場の準備などにご協力くださ

ったＰＦ秘書室の皆様、および、東大・百生研究室のスタッフ・学生に、この場を借りて

深く感謝申し上げます。 
（東京大学大学院新領域創成科学研究科  百生 敦） 

（物質構造科学研究所 平野馨一） 
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開会                 講演の様子 

   
熱心な聴衆                 懇親会 

 
活発な質疑応答 
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４．講演内容 



PF の次期光源計画 

 

高エネルギー加速器研究機構、ERL 計画推進室   河田洋 

 

一昨年、Photon FactoryではERL（エネルギー回収型直線加速器）を次期光源とする方針

を定め、昨年度より高エネルギー加速器研究機構（KEK）内にERL計画推進室を設置した

（http://pfwww.kek.jp/ERLoffice/index.html）。この推進室では、KEKの加速器研究施設、原

子力研究開発機構、東京大学物性研究所、UVSOR、SPring-8 等の加速器研究者との協力

体制を築き共同でERL実現に向けた計画の検討を進めています。 

ERLは図1に示すようにリング形状はし

ているものの、基本的にリニアックベース

の光源です。その結果、電子ビームのエミ

ッタンスは第 3 世代光源と比較して 2～3 桁

の飛躍を与える 10pm・radを、また電子バ

ンチの時間幅も 0.1～１ピコ秒が実現し、第

3 世代放射光源では困難な先端的研究が

可能となる。具体的な電子ビームのエミッ

タンス（10pm・rad）は、X線領域の光自身が

持つエミッタンス（λ/4π）と肉薄するエミッ

タンスである。その結果、ERLからの放射光はX線領域でも１０～２０％のコヒーレントフラクシ

ョンを有しており、本研究会の主題であるX線イメージングにおいて多大な貢献を果たすこと

が出来ることが期待される。一方、現在、理研を含めてSLAC、DESYで進められている

X-FEL(SASE-FEL)計画と比較すると、図２のようにまとめられる。平均輝度の観点からはERL

とSASE-FELはほとんど変わらないかむしろERLの方が高くなる。著しい違いはそのピーク輝

度 と 繰 り 返 し 周 波 数 の 違 い で あ る 。

SASE-FELでは繰り返し周波数は 100～

1kHzであり、ピーク輝度は 1033を超えるも

のとなる。この光源は正にシングルショット

の実験を可能とし、マルチショットが困難な

物質科学の展開さらには想像を絶する励

起状態の実現に関して非常に有用と期待

される。一方、ERLは 1.3GHzの繰り返し周

波数であり、完全なCW光であり、その結果

ピーク輝度は 1026という従来の第 3 世代光

源と比較して 3 桁の飛躍に留まります。しかし、このことは測定する試料物質に深刻な影響を

当たることなく第 3 世代光源と同様にマルチショットをベースにして、試料環境を十分にコント

図 1 

図 2 

http://pfwww.kek.jp/ERLoffice/index.html
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ロールした物質科学の局所的、および短時間のダイナミクスといった先端的研究の展開が可

能となる。 

上記の 5GeVクラスのERLを実現するに

当たり、KEKでは段階的な戦略を立てて

進めている。ERLには高輝度大電流を発

生させる電子銃、エネルギーを回収する

超伝導加速空洞等の加速器要素技術開

発が必須である。そこで図 3 に示すよう

に、～60 MeV程度の加速エネルギーの

「コンパクトERL」の設計、および建設を

先ず進め、加速器要素技術開発、ERLの

原理実証を行いながら、そのマシンで特徴あるサイエンスを展開する。コンパクトERLのサイ

エンスに関しては、短パルス電子バンチから発生するコヒーレント放射光による大強度THｚを

利用した研究、およびレーザー逆コンプトン散乱X線を用いたX線イメージングの応用研究、フ

ェムト秒X線を用いた研究等が上げられ、7 月 9 日、10 日に研究会「コンパクトERLが拓く世

界」( http://pfwww.kek.jp/pf-seminar/ERL/ERL_07July.html )で議論を頂いた。一方、コンパ

ク ト ERL の 設 計 に 関 し て は 、 そ の CDR が 3 月 に ま と め ら れ （ KEK Report 2007-7, 

JAEA-Research 2008-032、http://ccdb4fs.kek.jp/tiff/2007/0724/0724007.pdf）、詳細はそち

らを参照願いたい。すでに具体的な要素技術開発に関して、超伝導空洞の試作、電子銃の

構築等が進みつつあり、図 4 のスケジュー

ル表にあるように、2009 年にはコンパクト

ERLの建設場所である東カウンタホールの

撤去作業を開始し、2010-2011 年には加速

器建設、2012 年にはテスト運転を開始し、

2013 年にはテスト実験も開始したいと考え

ている。一方、５GeVクラスのERLに関して

はこのコンパクトERLのテスト運転によって

要素技術開発を終了させ、建設に取り掛

かる予定である。もちろん、その５GeVクラ

スのERLに関するサイエンスのブラッシュアップは重要なテーマであり、「ERLサイエンス研究

会１」（http://pfwww.kek.jp/pf-seminar/ERL/ERLScience1/index.html）を皮切りに、順次進め

ていく予定である。 

図 3 

図 4 

http://pfwww.kek.jp/pf-seminar/ERL/ERL_07July.html
http://ccdb4fs.kek.jp/tiff/2007/0724/0724007.pdf
http://pfwww.kek.jp/pf-seminar/ERL/ERLScience1/index.html
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XFEL と位相計測 
矢橋 牧名 

理研  X 線自由電子レーザー計画推進本部 利用グループ 
 

Self-Amplified Spontaneous Emission (SASE) 型の自由電子レーザー (FEL) は, 光共振器や非線

形媒質なしで動作するレーザーとして, EUVから軟X線, 硬X線にかけた短波長領域への適用がかねて

より期待されてきたが, 近年の加速器･光源技術の進歩により, 実現可能性について技術的な裏付けが

得られた. これを受けて, 現在, XFEL の建設プロジェクトが現在世界各国で進められている. 米国

SLAC における LCLS, ドイツ DESY における European-XFEL, そして日本の SPring-8 におけるプロ

ジェクトである. XFEL は, バイオ試料等の非結晶体に対するナノメートル分解能の顕微鏡, 1022W/cm2

を超える強光子場のソース, 外部レーザーとの同期による反応過程のフェムト秒分解能トレースといっ

た, 多様な分野への応用が期待されている. 
SPring-8 の XFEL 計画は, 国家基幹技術として位置づけられている. 理化学研究所と(財)高輝度光科

学研究センターから構成される X 線自由電子レーザー計画合同推進本部によって, 2006 年度から 2010
年度の 5 年間にわたる建設が進められている. この装置の特徴は, 諸外国に比べて極めてコンパクトで

あるということである. このコンパクト XFEL のフィージビリティスタディのため, 2005 年, SCSS 試

験加速器が建設された. 2006 年 6 月には初のレージングを観測し, 2007 年の 9 月には波長 51~61 nm に

おいて飽和を確認した. EUV 領域においては, 波長を連続かつ迅速にチューンできる世界初の光源であ

る. 今後, 高輝度 EUV 光源として様々な利用研究に供される予定である. 
SASE-FEL の発生のためには, 線形加速器で加速された高エネルギー･高輝度の電子ビームと, アン

ジュレータが用いられる. まず, 電子ビームがアンジュレータに入射され, 放射光を発生する. 個々の

電子分布の初期状態はランダムであるため, 発生する放射光もインコヒーレントである. しかしながら, 
電子ビームは, 放射光とのエネルギーの授受を通して, 光の波長に相当する密度変調を形成する. 電子･

放射場の相互作用は小さいため, この過程の立ち上がりは緩慢であるが, 一旦この密度変調が生成され

ると, そこから発生する放射光の強度は増大し, さらに深く密度が変調される. このように, 放射場の

強度と密度変調は, 相互作用長 (アンジュレータ長) に対し指数関数的に増大する. 最終的に, 両者の

エネルギーの授受はバランスがとれ, 放射強度は飽和に至る.( 
このようにして得られる SASE-FEL は次のような特性をもつ. 

①: 高いピークパワー･ピーク輝度 
②: コヒーレンス 
③: サブピコ秒領域の短パルス 
①: 飽和の際の放射場と電子ビームとのパワーの比は, ピアスパラメータρという値で表され, 典型的に

は, ρ ~ 10-4程度である. 電子ビームのパワーは, 10 GV × 3 kA = 30 TW 程度であるため, 放射場のピー

クパワーとしては ~10 GW という値になる. これは, 世界最高の輝度を誇る SPring-8 の 25m アンジュ

レータビームラインと比べて , 4 桁以上高い値となっている . また , ピーク輝度としては , 1032 
photons/s/mm2/mrad2/0.1 % b.w. という値が得られるが, これは, 8 桁以上も高い値である.  
②: SASE-FEL が飽和に達すると, 回折限界光が実現される この特性は, コヒーレント散乱イメージン

グや, スリットレス極限集光による強光子場の生成に活かされる. 一方, フーリエ限界は達成されてい

ない. 例えば, 時間コヒーレンス長はおおよそ λ/ρ のオーダーであり, λ =0.1 nm, ρ=10-4 とすると, ∼1 
µm となる. パルス幅は 30 µm (100 fs) 前後であるため, 時間的には数十以上のモードをもつ多モード

光源とみなすことができる. フーリエ限界光源を実現するたには, SASE 方式のようなショットノイズ

からの立ち上がりではなく, あらかじめ電子に密度変調を刻み込んでおくことが考えられる. これを実

現するためのシード FEL 等の技術開発は, 今後の大きな発展が期待されている. 
③: 短パルス放射の源は, 高密度にするためにピコ秒程度にバンチ圧縮された電子ビームである. ここ

で, バンチの全体がレージングに寄与するわけではなく, 高いピークカレントと低いエミッタンスをも
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図 2  電子銃側からみた試験加速器 

つ, バンチの一部が放射に関わっている. その結果, 100 fs 程度の短いパルスが放出される. 様々な応

用に当たっては, パルス長をさらに 10 fs 以下に圧縮できないかという要請が強く寄せられている. こ
のためには, シード FEL や, 電子バンチのごく一部をスリットで切り出すといった, 加速器技術に基づ

く手法とともに, グレーディッド多層膜等を利用した X 線光学技術に基づく手法が検討されている.  
SPring-8 における XFEL は, 全長をなるべくコンパクトにして, 効率よく短波長を発生できるように

設計された. 実験ホールを含む全長は 700 m に抑制されており, これは, LCLS や European-XFEL と

比して数分の 1 のサイズになっている.  
図 1 に基本構成を示す. 入射部と C バンド主加速器部は, 全長約 400 m のマシン収納部建家に設置さ

れる. アンジュレータは, 光源収納部建家に配置される. 将来的には 5 本のビームラインが設置可能で

あり, スイッチングマグネットによってビーム輸送の切替がなされる. 第 1 期としては, 中央の XFEL
ビームラインと, 端の広帯域ビームラインの 2 本が設置される. 電子ビームは光源収納部最下流の 8 
GeV ビームダンプに廃棄され, XFEL 放射は実験棟に輸送される. 実験棟内に X 線光学系が置かれ, ガ
ンマ線とのビーム分離, 分光, 集光といったビーム操作がなされる. また, ポンプ･プローブ実験用のレ

ーザーも実験棟内に設置される.  

図 1    XFEL 装置の基本構成 
 
SCSS 試験加速器は, 250 MeV の加速エネルギーをもつ, 全長 60 m の加速器である. 加速エネルギー

は実機と比べて 32 分の 1 であり, C バンド加速管, アンジュレータはそれぞれ 2 ユニットずつと, コン

ポーネントの数量は少ないが, 入射部や RF, モニター等, 実機に使用される基本コンポーネントは全て

組み込まれている. 2006 年 6 月のファーストレージ

ング(6,7)に引き続き, 制御･モニター系の整備が行わ

れた. 2007 年 3 月には, 利用実験のために EUV レ

ーザー実験棟が完成し, 5 月に輸送系ビームライン

の整備が行われた. 7月から 8月にかけて, ビームの

安定性の改善が図られ, 同時にアンジュレータの磁

場補正が行われた. 9月に, アンジュレータ 2台を使

った本格的な調整が行われた . この結果 , 波長

51~61 nmで, SASE出力の飽和を達成した. 最大パ

ルスエネルギーは約 30 µJ であり, 加速器･光源が

設計通りの性能を有していることが明確に確認さ

れた. 今後は, XFEL 光源に関する技術開発を継続

するとともに, 様々な実験への応用が期待されてい

る. 
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X 線スペックルによる誘電体の分極クラスターの観察 
 

並河一道 
 

東京学芸大学、日本原子力研究開発機構、科学技術振興機構 CREST 
 
 

 誘電体の分極ドメインや分極クラスター、磁性体の磁区、銅酸化物高温超伝導体の電荷

ストライプなどのナノサイズの２次構造は、応用の観点からも基礎の観点からも物質科学

の重要な階層と位置づけられている。なかんずく、これらの動的ふるまいは物性発現の鍵

を握る極めて重要な結節点である。これらの２次構造は、電子顕微鏡を始めとする各種の

顕微法、X 線・中性子散乱、ラマン分光、NMR などの手法を用いて研究されてきた。なか

でも、放射光 X 線による構造物性に対する貢献は特筆するに価する。しかしながら、これ

まで行なわれてきたナノサイズの２次構造に関する研究の多くは空間的時間的な平均構造

に関するもので、空間的時間的な局所構造を明らかにするような研究は極めて少なかった。 
 しかし、最近の高輝度光源の出現によって、今日では固体による干渉性散乱が観察でき

るようになり、誘電体や磁性体を対象としたスペックルの観察がおこなわれ、これらの物

質の空間的時間的なスペックル像のゆらぎに関する知見が得られるようになってきた。し

かしながら、高輝度光源といえども、放射光 X 線の空間コヒーレント成分は極めて小さく、

ビームの 10-3 程度しかなく、最低 10µm 程度の入射スリットを使う必要があり、1 パルス

当たりの光子数は 106程度のものである。したがって、放射光によるダイナミックスの研究

は 100µs 程度が限界である。これに対し、プラズマ基盤の軟 X 線レーザーは、繰り返しが

１５分に 1 ショトではあるものの、空間コヒーレント成分はビームの 80%以上もあり、1
パルス当たりの光子数は 1010程度もある。この光源によると 10ps 弱の分解能でダイナミッ

クスの研究を実行することができる。 
 コヒーレントな X 線が不均一な構造をもつ物質に入射したとき、それぞれの散乱体によ

って散乱された X 線は互いに干渉し合い複雑な干渉像を形成する。フラウンホーファー近

似が成り立つ場合、この干渉像はスペックルと呼ばれ、スッペックルの空間構造には入射 X
線のビームサイズ、散乱体の大きさおよび散乱体間距離を反映した特徴が現れる。スペッ

クルの広がりの範囲を決めるものは、散乱体の大きさであり、形状因子の広がりがその目

安となる。形状因子は散乱体の大きさに逆比例して散乱体の各部分からの散乱波の位相の

不整合の度合いを表す。散乱体間距離はスペックルの構造を決める要因であり、散乱体の

分布の様子がスペックル像（模様）に反映される。これらの構造的因子はそれぞれの散乱

体ごとに異なるスペックルの要素であるのに対し、スペックルの斑点模様のサイズを決め

る因子は実験条件ごとに異なるスペックルの要素である。スペックルの斑点模様のサイズ

は X 線の照射領域の大きさに反比例し、試料と観察位置の距離に比例する。スペックル強
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度は、散乱体の密度相関関数と入射スリットの窓関数の積のフーリエ変換によって与えら

れるので、密度相関関数は、スペックル強度のフーリエ積分と入射スリットによる回折強

度のフーリエ積分の比で与えられる。密度相関関数はパターソン関数と同じもので、相対

距離の関数として散乱体の出現の頻度を与えるものである。 
 プラズマ基盤の軟 X 線レーザーを用いて BaTiO3 の分極クラスターのスペックルが観測

された。スペックルは、分極クラスターの複屈折に起因するもので、分極クラスターは位

相散乱体として働いている。観測された密度相関関数から分極クラスターのサイズ、クラ

スター間距離および分極の大きさの温度依存性に関する知見が得られた。クラスターサイ

ズは温度によってほとんど変化しないが、クラスター間距離は温度が転移温度に近づくと

線形で小さくなり、分極の大きさは温度が転移温度に近づくと温度に比例するように大き

くなり、転移温度の５度高温側で極大をとり、これより温度が下がると再び小さくくなる

とことなどが分かった。このような分極クラスターの温度依存性に関する知見は BaTiO3
の相転移の機構を論ずる上で欠かすことの出来ない情報であるが、静的特性に関する知見

とともに重要な情報は動的特性に関するものである。ビームスプリッターとマイケルソン

型の遅延光路によって時間差のあるダブルパルスビームを生成し、スペックルの強度相関

を測定して分極クラスターの緩和の特性時間を求めた。下図のように緩和の特性時間の温

度依存性が調べられるようになった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
ここで紹介したBaTiO3の分極クラスターの研究例＊からもX線スペックルが誘電体や磁性

体などのナノサイズに固有の構造とそのダイナミックスを解明する上で極めて有力な手法

であることが分かる。今後、X 線自由電子レーザーやエネルギー回収型ライナックなどの強

力なコヒーレント光源の実現によって空間的にも時間的にもその適用領域が広がっていく

であろう。＊Tai RenZhon (SINAP), 岸本牧(JAEA)らとの共同研究による。 
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Ｘ線光子相関法のソフトマターへの応用
Application of X-ray Photon Correlation Spectroscopy to Soft Matter

篠原佑也 (SHINOHARA Yuya) ∗

January 17, 2008

1 はじめに
高分子やコロイド分散系などのソフトマターは、

ナノメートルからミリメートルまで幅広い構造の階
層性を有し、その各階層の力学的特性・ダイナミクス
を反映して、複雑で多様な巨視的力学物性を示す複
雑流体の代表的なものになっている。各階層の構造に
ついては種々の顕微鏡観察や、X線や中性子による散
乱観察により研究が進められている。従来の散乱法
ではインコヒーレントな光を積極的に利用し、平均
構造を測定対象としてきたが（そしてソフトマター
の場合にはそれで十分な場合が多いのであるが）、
コヒーレントな X線を用いた小角散乱を行うことに
より、複雑な階層構造を可視化できることが期待さ
れる。
一方、ダイナミクスについては、従来は可視光レー

ザーを用いた動的光散乱法（光子相関法）を用いた
希薄系の研究が行われてきたが、近年、特に局所的
なダイナミクスを測定するマイクロレオロジー（mi-
crorheology）と総称される手法が発展してきた1。こ
の中には、前述の動的光散乱や、粒子の熱運動やレー
ザーピンセットによる運動への応答を測定する粒子
追跡法などが含まれている。しかしこれらの手法は
適用できる系が限られており、特にプローブ粒子以
外の媒質による回折が起こる際には適用が困難であ
る。それに対して、コヒーレントＸ線を光源とする
Ｘ線光子相関法（X-ray Photon Correlation Spec-
troscopy: XPCS）を用いると、「濃厚な」系のダイ
ナミクスを測定することができるため、近年になっ
て積極的に研究が進められている。
ソフトマターへの応用を考えたときには、データ

処理の部分は大きく異なるものの、実験配置として
は XPCS 測定は（準）コヒーレントな X 線を用い
た高速時分割小角 X線散乱測定に過ぎない。さらに
後述の通り、小角散乱領域では回折の経路差が小さ

∗東京大学大学院新領域創成科学研究科物質系専攻（〒 277-8561
柏市柏の葉 5-1-5） E-mail: yuya@k.u-tokyo.ac.jp

1T. A. Waigh, Rep. Prog. Phys., 68, 685 (2005)など

いため、特に時間コヒーレンスに関する条件が緩い
（実際に Pink beamで十分測定が可能である）。そ
れにも関わらず日本国内では実施例がほとんど報告
されていない。これは１つには国内の放射光施設に
は XPCS用のビームラインがないということが挙げ
られ、他方では XPCSに適した試料を対象にしてい
る研究者で放射光そのものに明るい人が多くはない
ため、XPCS実施への敷居が高く、またその認知度
が低いことによると考えられる。それに対してAPS
や ESRFなどの他の第３世代放射光源施設や SLSな
どの新しい放射光施設では XPCS専用ビームライン
（あるいはコヒーレント回折ビームライン）が設置さ
れており、ソフトマター研究者や理論統計物理学者
への XPCS実施の敷居が低く、近年ますます研究成
果がでてきている。そこで本発表では、まずＸ線光
子相関法の原理、ソフトマター研究における意義に
ついて簡単に述べた後、ナノ粒子充填ゴムへの応用
例を簡単に紹介する。その過程で明らかになった課
題と今後の展望について述べる。

2 X線光子相関法 (XPCS)

ここで簡単に XPCS について説明する。回折
振幅 E(q, t) の規格化自己相関関数 g(1)(q, τ) =
〈E(q, 0)E∗(q, τ)〉

〈I(q)〉 と回折強度 I(q, t) の規格化自己相

関関数 g(2)(q, τ) =
〈I(q, 0)I∗(q, τ)〉
〈I(q)〉2 との間には理想的

な条件の下では

g(2)(q, τ) = 1 +
∣∣∣g(1)(q, τ)

∣∣∣2 (1)

という関係式が成り立つ（Siegert の関係） 。こ
こで q は入射波と回折波の波数ベクトルの差で定
義される散乱ベクトルであり、q はその絶対値で
ある。また、〈· · · 〉 は Ensemble 平均である。理想
的な系では g(1)(q, τ) は系の中間相関関数と同等で
あり、系の中間相関関数が密度相関関数 G(r, τ) =
〈ρ(0, 0)ρ(r, τ)〉/ρ0の時間に関する Fourier変換であ
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ることから、回折強度揺らぎを求めることで系内部の
ダイナミクスに関する情報を得ることができること
がわかる。たとえば系内部に均一な球形粒子が分散し
ている理想的な系では、粒子の平均二乗変位 〈∆r2(t)〉
と系の中間相関関数の間には

g(1)(q, τ) = exp
(
−q2〈∆r2(τ)〉/6

)
= exp

(
−Dq2t

)
(2)

という関係が成り立ち、Stokes-Einsteinの関係式

R =
kT

6πηD
(3)

と併せて（R, η, k, T, Dはそれぞれ粒径、溶媒の粘
度、Boltzmann定数、温度、拡散定数である）、粒径
分布や拡散定数に関する情報を得ることができる。

2.1 濃密な系への応用
以上は、従来の動的光散乱と全く同じであるが、

XPCS で対象としているのは基本的には「濃密な」
系なので、上記の関係式を単純に当てはめることが
できない。そこで現在、様々な解析法が模索されてい
る。マイクロレオロジーの解析法を適用した例とし
て、Laplace領域での一般化 Stokes-Einstein関係式

G̃(s) =
kBT

πRs〈r̃ 2(s)〉 (4)

を用いて（慣性項は無視した）、平均二乗変位の情
報から系内部の複素粘弾性スペクトル G∗(ω)を得る
方法がある2。ここで～がついた量は Laplace変換し
た量を表している。この種の解析を XPCSに適用し
た論文もでているが、平均二乗変位を求める時点で
様々な難点を有することがわかっており3、無批判に
用いるのは難しい。
一方、自己相関関数が

g(1)(q, t) ∼ exp [−(t/τ)p] (5)

の形（pの大小により “stretched” exponential func-
tionや “compressed” exponential functionと呼ば
れる）でフィッティングできることを生かして、理論
的な考察から得られた指数 pと実験的に得られた値
とを比較することで、系内部のダイナミクスについ
ての知見を得ている論文もある。例えばある種の弾
性体媒体では、系の特徴的な時間スケール τgに対し
て小さい領域では p ∼ 3/2であることが理論的に4、
またシミュレーションにより予測されており、それ

2T. G. Mason et al., Phys. Rev. Lett., 79, 3282 (1997).
3G. J. Phillies, J. Chem. Phys., 122, 224905 (2005).
4J. -P. Bouchaud and E. Pitard, Eur. Phys. J. E, 6, 231 (2001).

と一致する実験結果も得られている。この手法はあ
る程度定量的にダイナミクス解析できるという特長
はあるものの、実験で得られた指数から直接にダイ
ナミクス情報が得られるわけではなく、また指数関
数によるフィッティングに任意性が大きく残るため、
今後さらなる理論整備が必要である。
その他にも心拍の分析などで用いられている De-

trended Fluctuation Analysisを用いた方法5など、
様々な解析手法が実施されている。これは主として、
APSや ESRFなどにおける XPCS実験が先端的なも
のから定常的なものになり、より複雑な系への応用
が進んでいるためであろう。それに対して国内にお
けるソフトマターを初めとした複雑流体を対象とし
た XPCSは、実験例が少ないということもあり、こ
れまでほとんどその結果が表にでてきていない。こ
れは１つには、比較的実験が容易な XPCSに適した
系、即ち、小角散乱領域の回折強度が大きく、かつ
ゆっくりとしたダイナミクスを示す系への応用が少
なかったことが挙げられる。また、検出系について
も XPCSに適した２次元時分割検出器がなかったこ
とが挙げられる。我々のグループが対象としている
ナノ粒子充填ゴムは、小角散乱強度が大きく、また
ゴム中でナノ粒子が比較的ゆっくり動いている。さ
らに、高分解能かつ時間分解能を有する２次元検出
器を所有しているため、XPCS実験に成功した。そ
こで次節以降では我々の研究を中心に、SPring-8に
おける XPCS実験について、またその課題と今後の
展望について述べる。

3 XPCS at SPring-8

3.1 XPCS測定の要件
実際の測定系の説明の前に、XPCS測定条件につ
いて簡単にまとめる。満たすべき条件としては、(1)
試料位置におけるビームサイズは空間コヒーレンス
長よりも小さくなければならない、(2)異なる経路を
通った回折の経路差が、時間コヒーレンス長よりも小
さくなるような試料厚み、ビームサイズでなければ
ならない、(3)検出器の見込み角度分解能が、スペッ
クルよりも小さくなければならない (4)検出器の時間
分解能が、強度の揺らぎの特徴的時間よりも短くな
ければならない、といったことが挙げられる。各パラ
メーターはビームラインに依存するが、簡単に検討
する。まず空間コヒーレンス長については、SPring-8
の中尺ビームラインなどを除いた IDビームラインで

5L. -M. Stadler et al., Phys. Rev. E, 74, 041107 (2006)
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は試料位置で 10µm弱であり、数ミクロン径のピン
ホール挿入により容易に得ることができる。この場
合に問題となるのは X線の強度であり、その点を解
決するために我々は BL40XUの Helical undulator
からの準単色 X線を用いている。単色性が悪いと時
間コヒーレンス長が短くなるが、小角散乱領域の測
定をしている限りは回折の経路差が非常に小さいた
め、準単色のX線であっても 2番目の時間コヒーレン
ス長に関する条件を比較的容易に満たすことができ
る6。ただし、BL40XUにおいては通常の小角散乱領
域（qmin = 0.01 Å−1程度）の測定では不十分で、極小
角領域（たとえば 6×10−4 Å−1 < q < 6×10−3 Å−1）の
測定を行う必要があり、小角散乱で古くからKratky
カメラとして知られているような実験配置の工夫が
必要である。1, 2番目は光学系、試料に関する条件
であったが、3, 4番目は検出器に関する条件である。
シンチレーションカウンターなどの 0次元の検出器
では窓のサイズを変えることで、検出器側の角度分
解能を容易に変えることができる。しかしソフトマ
ターへ XPCSを応用する際には、2次元検出器を用
いる必要がある7。この場合には、(i)空間分解能の高
い検出器を用いる、(ii)試料と検出器との距離を長く
とる、の 2通りの解決法がある。もともと小角散乱
を測定する上でカメラ長は長くとっているが、たと
えばカメラ長 3 m、波長 1.2 Å、ビームサイズ 5µm
程度だと、スペックルサイズは 50 − 70µmであり、
現在小角散乱で用いられている主要な検出器の空間
分解能（100µm程度）だと足りない。したがって特
殊な検出器を使用する必要がある。

3.2 Experimental Setting

ここで、我々が SPring-8にてナノ粒子充填ゴムを
対象に行った XPCS 実験について説明する8。実験
は SPring-8 BL40XU にて実施した。このビームラ
インはヘリカルアンジュレーターを光源としている
ため、ピンホール挿入により容易に空間的にコヒー
レントな大強度 X 線を得られるが、一方でモノク
ロメーターを通していないために時間コヒーレンス
長は短い。試料より 15 cm上流に 3 - 4µmφのピン
ホールを挿入し、試料位置で数ミクロン径の X線マ
イクロビームを生成した。このピンホールからのフ

6逆に準単色であるがために、寄生散乱と試料からの回折との
間の干渉（Heterodyne な光散乱）の効果を無視できる。

7時間平均と ensemble 平均が一致すると見なせる系ならば 0
次元の検出器で測定して時間平均をとればよい。しかし対象とな
る試料は空間的に凍結した構造を持っている場合が多いので、多
数の散乱角で ensemble平均をとる操作を行わなければならない。

8Y. Shinohara et al., Jpn. J. Appl. Phys., 46, L300 (2007)

ラウンホーファー回折や上流からの寄生散乱は、ピ
ンホールと試料との間に別のピンホールを設置する
ことで除いた。試料は LINKAM社製の温度制御ス
テージに設置した。試料から 3 m程度下流に X-ray
Image Intensifier (XRII)と組み合わせた CCD型 X
線検出器を設置した。ここで用いているXRIIは小角
Ｘ線散乱実験などで用いられている従来のものとは
異なり、像の縮小機能はついておらず、像の強度増
倍のみをおこなう。従って空間分解能を比較的高く
保ったまま検出器の実効的な感度を向上させている。
XRIIと CCDとの間のリレーレンズは３種類の倍率
（×1 ,×2 ,×0.5）のものが使用可能であり、必要に応
じて視野の変更が可能である。CCDとしては浜松ホ
トニクスの C4880-80を用いた。CCDのピクセルサ
イズは 9.9µmであるが、XRIIでの像の広がりによ
り、実効的な空間分解能は 30µm程度である。
我々が測定対象としているのは、カーボンブラッ
クやシリカなどのナノ粒子を分散させたゴムである。
本実験では未架橋のスチレンブタジエンゴムを用い
ている。ナノ粒子を充填することにより、ゴムの粘
弾性特性が劇的に変化することは補強効果として古
くから知られているが、その起源については未解明
な部分が多い。これらのナノ粒子は階層構造を有し
ており、各階層における構造情報と、具体的なナノ
粒子ダイナミクスを知ることが補強効果の起源解明
に有用であると考えられている。ゴム内部構造に起
因する回折と比べて、ナノ粒子に起因する回折が大
きいため、観測量はナノ粒子のダイナミクスである。

3.3 Typical Results

図 1: Typical speckle image.

BL40XUでの XPCS実験で得られる典型的な回折
像を図 1に示す。広角側ではスペックルが鮮明では
ないが、これは回折強度が弱いことに加えて、広角
側では時間コヒーレンス長よりも回折の経路差が大
きいために、XPCS測定の要件を満たしていないこ
とによる。このような回折像を１つの実験条件につ
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き数千枚測定し、各ピクセルにおける強度揺らぎか
ら情報抽出する。たとえば単一ピクセルでの強度揺
らぎだけみても、試料温度により揺らぎの時定数が
全く異なる様子が図 2からわかる。また、ゴムに硫
黄を添加し、温度変化させたときの XPCSを測定す
ることで、ゴム架橋過程のダイナミクス変化を実時
間測定することにも成功した。
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図 2: Typical scattering intensity fluctuation at sev-
eral temperatures.

4 課題と今後の展望
ソフトマターへの XPCS応用において現在最大の

問題となっているのは、照射損傷の問題である。通
常の小角 X線散乱においても照射による試料の温度
変化、凝集などは問題となるが、マイクロビームを
用いている場合にはその影響が顕著になると同時に
わかりにくいため、誤った解釈を導き出す可能性が
高い。凝集を起こす場合には、回折像そのものが変
化するため判断することができる。実際に我々の実
験でもシリカを充填したゴムに関しては、ある一定
量以上の X線を照射したときに、散乱像が変化する
ことを確認している。また、その際には強度揺らぎ
の時定数も変化している。一方カーボンブラック充
填ゴムに関しては、これまでの測定で凝集現象は確
認されていない。しかし散乱強度揺らぎの時定数は
変化している。実際に照射時のあるピクセルによる
散乱強度揺らぎをwavelet変換したものを図 3に示
す。図から明らかなように、時間経過とともに遅い
揺らぎ成分の影響が大きくなる。これは X線照射に
より試料であるスチレンブタジエンゴムが架橋して
しまっていると考えられる。これを防ぐためには照
射線量を落とすしかない（温度依存性も重要なパラ
メーターであるので、液体窒素吹きつけなどはでき
ない）ため、現状は X線の強度を落とすとともに、
一定時間毎に測定箇所を変えて、照射損傷の影響を
最小にしている。
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図 3: Wavelet transform of time-course of scatter-
ing intensity at a pixel.

上記に挙げたような課題を含めて実験上解決すべ
き問題点は多々あり、また前半で述べたように取得
データの取扱には様々な問題点がある。しかしながら
得られる情報は他の手法では現在のところ決して得
ることのできないものが多く、解析における理論展
開と共に今後ますますの発展が見込まれる。FELや
ERLなどが建設されればコヒーレントな X線はより
容易に得られるようになるが、必ずしも直接 XPCS
の発展につながるわけではない。XPCSの時間分解
能は現在は完全に検出器が律速になっているが、た
とえば SCSSのパルス周期は 60 Hzであるから、単
純には光源側の制約により秒オーダーよりもゆっく
りとした揺らぎの測定しか行えなくなる。またXPCS
は回折強度そのものではなくその揺らぎ量の測定が
重要である。そのため読み出しノイズや熱雑音の処
理に悩まされる積分型検出器よりは、パルス型検出
器の方が望ましいだろうが、coherent fluxが大きく
なると同時に数え落としの影響も大きくなるため、
結果として FELや ERLから得られるであろう高輝
度な X 線を減衰させて用いなければならないだろ
う。また、照射損傷の影響もソフトマターへの応用
では非常に大きい。したがって XPCSに関してはコ
ヒーレント回折顕微法などと同様「コヒーレントな
X線」は重要なキーワードではあるが、coherent flux
の大きな光源の完成を待ち望むよりは、検出器や光
学系の発展に注力すべきである。この点でも海外で
は XPCS用に pixel検出器を開発するなどされてい
て、現状、日本は遅れている。

謝辞 XPCS実験の際には JASRIの八木直人、井上
勝晶、太田昇の各博士に様々な面で協力していただ
いた。本研究は SRI研究開発（株）の岸本浩通氏と
の共同研究である。指導教官であり現在の上司でも
ある東大の雨宮慶幸教授には、自由に研究を進める
ことのできる環境を与えていただき、また有益な議
論をしていただいた。また、雨宮研の学生には実験・
解析を進めてもらった。以上の方々に深く感謝する。
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X線ビームの波数ベクトル分布とコヒーレンス関数の診断

(財)高輝度光科学研究センター 山崎 裕史

1 はじめに

ビームの性質を診断し理解することは、光源性能の向上や計測手法の進展を促す契機にな

りうる。逆に、光源性能の評価や、計測における詳細な解析のために、ビームの情報を取得す

べき必要が生ずることもある。最も原始的なビーム診断のパラメータとして、強度、密度、単

色性、角度発散などが挙げられる。ビームの性能に合わせて診断項目は詳細になり、強度・密

度の拡張として、イメージングによる空間的強度分布計測や、ストリークカメラ等による時

間的強度分布 (パルス特性)解析などが行われることになる。また、単色性・角度発散を統合
すれば、ビームの波数ベクトル分布の診断に拡張される。ビームの位相を積極的に利用する

干渉計測手法の進展は、ビームのコヒーレンス特性への関心を抱かせることになる。さらに、

量子的なビームが得られた暁には、量子的な情報の取得 (laser beam quality [1]、wavepacket
tomography [2]など)に進んでいくことになる。
この流れの中で我々は、X線に対して波数ベクトル分布とコヒーレンス特性の診断手法を

確立した。ここではその概略を説明する。詳細は準備中であり、後日改めて紹介したい。

2 X線ビームの波数ベクトル分布の診断

まず、単色性と角度発散を統合して扱う必要があるのかという根本的な問題について検討

する。可視光に関して言えば、極めて高い単色性を有する光源が多数あるので、多くの場合、

角度発散だけが興味の対象である。非単色光を光学素子を通して分光する場合でも、角度発散

にほとんど影響を与えないで単色化することもできる。一方、X線領域では単色性を高めるた
めに結晶を多用するが、結晶による分光の最も基本的な公式であるブラッグ条件 λ = 2d sin θB

は波長と角度の関係式になっている。つまり、結晶によって単色化されたX線では、単色性と
角度発散はリンクすることになる。

波数ベクトル分布の診断のために、我々は完全結晶によるロッキングカーブ測定を利用す

ることにした。ロッキングカーブとは、入射波の回折格子面に対する視斜角 θoを変数とする回

折強度曲線のことである (図 1)。ロッキングカーブの形状は逆空間 (波数ベクトル空間)では以
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図 1: ロッキングカーブの測定方法 (左)と逆空間における解釈 (右)。
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図 3: 実験配置。

下のように解釈される。入射X線は有限の波数ベクトル分布をもつ。動力学的回折理論 [3]に
よれば、結晶はこの分布の中からブラッグ角 θB 傾いた帯状の領域の波数ベクトル成分だけを

抜き取るフィルタとして機能する。実空間における結晶の回転によって、フィルタの透過域は

上方に移動する。その結果、ロッキングカーブの形状は、入射X線の波数ベクトル分布のフィ
ルタ方向に沿った投影と、フィルタの形状 (結晶本来のロッキングカーブ)の畳み込みになる。
結晶の回折格子面を変えれば、ブラッグ角 θB に応じてフィルタの方向も変化する。つま

り、入射X線の波数ベクトル分布の投影方向が変わることになる。複数の回折格子面を使用し
てロッキングカーブを測定することで、入射X線の波数ベクトル分布の複数の投影の情報を取
得することができる (図 2)。これにより、波数ベクトル分布を解析する問題は、少数投影から
の 2次元再構成問題 (トモグラフィ)に帰着する。
我々は、再構成問題の解法として、ordered-subsets expectation-maximization (OS-EM)

algorithm [4]を採用した。このアルゴリズムは文献 [4]にあるように、特に核医学イメージン
グにおいて利用されている。本問題に関してこのアルゴリズムが有利なのは、結晶のフィルタ

形状のデコンボリューションも同時に行うことができる点にある。

本診断手法を用いて、放射光の波数ベクトル分布を診断した例を示す。実験配置を図 3に
示す。アンジュレータ放射光からのX線をシリコン 111二結晶分光器で 0.659 Åに分光し、そ
の先に波数ベクトル診断用の完全結晶として、[111]表面をもつシリコン平板を配置する。回折
格子面は結晶の回転によって変更し、111と高次反射 (333, 444, 555, 777, 888, 999, 1̄1̄1̄, 3̄3̄3̄,
4̄4̄4̄, 5̄5̄5̄, 7̄7̄7̄, 8̄8̄8̄, 9̄9̄9̄)を使用した。ロッキングカーブの測定は高分解能ゴニオメータで行い、
各ロッキングカーブの半値全幅の 1/30でステップさせながら反射強度を記録した。適切な分解
能で波数ベクトル分布を解析するために、補間によって 0.1”間隔のデータに変換し、OS-EM
にかけた。解析された波数ベクトルの分布を図 4に示す。横軸はビームの進行方向の波数ベク
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図 4: 解析された波数ベクトル分布。

トルの、平均波数 (2π/0.659 Å−1)からのずれを表す。縦軸は、図 3における上下方向の波数
ベクトルの大きさを示す。波数ベクトル分布の最大値は 1に正規化した。横軸と縦軸に描いた
カーブは波数ベクトルの各軸への投影であり、通常の意味での単色性と角度発散に対応する。

本節の最初に述べた単色性と角度発散のリンクは図 4にも見て取れる。今回の例では、波
数ベクトル分布は図上で右上方向に向かって約 2◦傾いている。

3 X線ビームのコヒーレンス関数の診断

コヒーレンスとは、ビームの振幅と位相にどのくらい相関があるのかを示す量である。典

型的には干渉計を構築して、測定したいビームを分割し、分割されたビームをずらして重ねて、

その強度を測定する。ビームのずれがビームの進行方向に沿っているときのコヒーレンスを縦

方向 (時間的)コヒーレンスと呼び、ずれが進行方向に垂直なときのコヒーレンスを横方向 (空
間的)コヒーレンスと呼ぶ。
従来のX線コヒーレンスの解析の多くで、コヒーレンスは縦方向と横方向のコヒーレンス

の積として与えられることを前提にしてきた。しかし、前節で解析したような単色性と角度発

散がリンクするビームに対しては、縦方向と横方向へのコヒーレンスの因子分解は不適切であ

る [5]。したがって、コヒーレンスは縦横成分を混合した形で診断されなければならない。縦
横混合のコヒーレンスを干渉計で測定するためには、X線ビームに対して任意の縦横混合のず
れを与えなければならないが、今の所そのような干渉計は構築されていない。そこで、非干渉

的計測法によるコヒーレンスの診断方法を開発するに至った。

波数ベクトル分布とコヒーレンス関数 (波動場の相関関数)[5]の広がりには相反的な関係が
見い出されそうである。なぜなら、単一の波数ベクトルで表現される単色平面波は、完全にコ

ヒーレントなビームのひとつである。また、波数ベクトル分布が幅をもつようになると、ビー

ムはコヒーレンスを失っていく。そこで、波数ベクトル分布をフーリエ変換したものとコヒー

レンス関数を比較してみることにする。

任意の波動場 ψは波束形式で表現することができる:

ψ(r, t) =
∫

a(k) exp{i[k · r− ω(k)t]}d3k . (1)

ここで、aは振幅関数であり、逆変換として

a(k) =
1

(2π)3

∫
ψ(r, t) exp{−i[k · r− ω(k)t]}d3r . (2)
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図 5: 解析されたコヒーレンス関数。

と与えられる。全空間における波数ベクトル分布は (2π)3|a(k)|2と与えられるが、我々はある
特定の領域を通過するビームだけを対象にしているのであり、(2π)3|a(k)|2とビームのコヒー
レンスには直接的な関係はない。時刻 tのある有限な領域Dにおける部分的な波動場の波数ベ

クトル分布は振幅関数の近似

aD(k, t) =
1

(2π)3

∫

D
ψ(r, t) exp{−i[k · r− ω(k)t]}d3r . (3)

を使って、(2π)3|aD(k, t)|2と与えられる。この波数ベクトル分布をフーリエ変換して
∫

(2π)3|aD(k, t)|2 exp(−ik ·∆r) d3k =
∫

D

∫

D
ψ(r, t) ψ∗(r′, t) δ(r− r′ + ∆r) d3r d3r′ (4)

を得る。右辺は、波動場の中から領域Dの部分だけを取り出してコピーした後、∆rだけずら
して重ねたときの相関を表している。したがって、Dを診断の対象とするビームの存在する場

所に取れば、右辺は時刻 tにおける瞬間的なビームのコヒーレンスを与える。式 (4)は任意の
時間について成り立つので、有限な時間をかけて波数ベクトル分布を測定した場合には、時間

平均されたコヒーレンス関数が解析されることになる。

図 5は図 4のフーリエ変換の絶対値であり、前節で波数ベクトル分布を解析したビームのコ
ヒーレンス関数の絶対値を表す。横軸は縦方向のずれ、縦軸は図 3における上下方向のずれで
ある。解析されたコヒーレンス関数は、縦方向と横方向のコヒーレンスの積には分解できない

分布をしている。左上と右下にサブピークが現れているのは、二結晶分光器の分光特性による。

分光結晶から出てくるビームのサブピーク方向の波数ベクトル分布は、結晶のフィルタ特性を

反映してシルクハット形状をしており、そのフーリエ変換はサイドローブをもつことになる。

参考文献
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硬 X 線 Young 干渉計を用いた放射光の空間コヒーレンス評価 
 

辻 卓也、吉田 圭佑、小山 貴久、高野 秀和、津坂 佳幸、篭島 靖 
兵庫県立大学大学院物質理学研究科 

 
1.はじめに 

本研究室では、大型放射光施設 SPring-8 兵庫県 ID(BL24XU)ハッチ C1 において、光源

の高輝度アンジュレータを利用した高いコヒーレンスを必要とする様々な開発研究を硬 X
線領域において展開している。例として、光学素子にゾーンプレート(ZP)を用いたマイクロ

ビーム光学系 1)や、顕微干渉計 2)がある。マイクロビーム光学系では、回折限界まで集光す

るには ZP 全面をコヒーレントに照明する必要があり、顕微干渉計は波面分割型を採用して

いるために、高い空間コヒーレンスを必要とする。このような実験を行う際には、利用す

る X 線のコヒーレンスを定量的に把握しておく必要がある。時間的コヒーレンスは分光器

のエネルギー分解能によって決まるが、空間コヒーレンスの評価は硬 X 線領域では困難で

ある。そこで本研究において硬 X 線 Young 干渉計を開発し、ハッチ C1 における鉛直方向

の空間コヒーレンスの評価を行った。 
 

2.全反射ダブルスリットを用いた硬 X 線 Young 干渉計 
Young 干渉計を構築するためには、通常ダブルピンホールなどを使用するが、これを波

長の短い X 線領域に適用する場合、回折による拡がりが小さいためにピンホール径が 1 µm
以下程度のものが必要となる。しかし、X 線の透過を防ぐためには数十µm の厚さが必要と

なり、加工上製作が困難である。そこで本研究では、ガラス基板上に金を細線状に交差さ

せて蒸着し、X 線を金の全反射条件下で入射させることにより金のみの反射を取り出すこと

ができる 3)、通常の透過型ダブルスリットと等価な全反射型のダブルスリットを開発した。

斜入射角を小さくすることにより、見かけの線幅が小さくなり、従ってスリット幅を十分

に小さくすることができる。また、全反射ダブルスリットに対する X 線の照射位置を変え

ることにより、見かけのスリット間隔を自由に変化させることも可能となる(図 1)。作製し

た全反射スリットは、基板には面精度λ/20 のガラス基板を用い、線幅を 200 µm、膜厚を

20 nm とし、細線間の角度を 60 度とした。また、斜入射角を金とガラスの反射率の比が最

大となる角度である 7.5 mrad とすることにより、見かけのスリット幅は 1.5 µm となり、

スリット間隔は ～240 µm まで変化させることができる。この全反射ダブルスリットの利

点として、スリット幅が小さくスリット間隔が可変であることのほかに作製が容易である

ことがあげられる。作製方法は基板にマスクを用いて金を真空蒸着することで完成する。

図 2 に全反射ダブルスリットを利用した硬 X 線 Young 干渉計の光学系の模式図を示す。 
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図 1 全反射ダブルスリット模式図 
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図 2 光学系模式図 
 
3.結果 
まず、分光器下流にある Slit2 を絞って仮想光源とし、10 keV の X 線の空間コヒーレン

スを評価した。その結果を図 3 に示す。図の破線は光源の強度分布が矩形関数であるとき

のダブルスリットの位置での空間コヒーレンスの理論値であり、仮想光源の大きさが約 6 
µm であることがわかった。このことから、全反射ダブルスリットを利用した Young 干渉

計が正しく機能していることがわかった。次に、仮想光源としていたスリットを開き、ハ

ッチ C1 における 10 keV の X 線の空間コヒーレンスを評価した。その結果を図 4 に示す。

この結果を 2 つのガウス関数の線形結合で表される関数でフィッティングした。これより

見積もられる光源サイズは FWHM(Full Width at Half Maximum)で 46.6 µm となった。

User
タイプライターテキスト
23



しかし 10 keV における光源サイズの理論値は 16 µm である。この両者の違いは、光源と

全反射ダブルスリットの間にあるシリコン 2 結晶分光器などによって波面が乱れ干渉性が

低下し見かけの光源サイズが大きくなってしまったためと考えられる。 
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図 3 仮想光源の空間コヒーレンス     図 4 ハッチ C1 における空間コヒーレンス 
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コヒーレント EUV スキャタリング顕微鏡による CD 評価 
 

兵庫県立大学 岸本淳生 木下博雄 

Samsung Electronics 李東根 

HOYA 株式会社 浜本和宏 

 
EUVL 用マスクの観察として極端紫外線顕微鏡(EUVM)の開発を進め、40nm の位相欠陥

の検査に成功した。しかし、EUVM をはじめ、顕微光学系によるパタン観察では高分解能

化に限界があり、今後の 22nm hp、さらなる 15nm hp でのパタン観察が困難となる。その

ため、顕微光学系によらない新たな検査方法の開発が必要となる。そこで、低コスト、高

スループット、高精度で CD 測定を可能とする、コヒーレント EUV 光によるスキャトロメ

トリー顕微鏡の開発を行ってきた。 
 図 1 にコヒーレント EUV スキャトロメトリー顕微鏡(CSM)の概略図を示す。システムは

コヒーレント EUV 光、サンプルホルダー、CCD カメラからなる。繰り返しパタンの LSI
マスクにコヒーレント EUV 光を入射角度 6°で照射し、パタンに応じた回折パタンを CCD
カメラで検出する。この回折パタンを基に反復回復法を用いてマスクパタンを再生する。

また、回折パタンをあらかじめ CD-SEM で測定して、寸法との比較により CD 値を求める。

一般的に反復回復法を用いる際、オーバーサンプリング比σは 5 以上が望ましいと考えら

れるが、我々はσを約 9.2 でパタン再生を行った。様々なマスクパタンでパタン再生を行い、

その結果を図 2 に示した。 
 CSMとCD-SEMにおける 6インチマスクCD均一性を比較した結果を図 3に示す。CSM
での CD 測定結果は 140nm 前後で、SEM での CD 測定結果は 100nm 前後と、CD 測定結

果に誤差が生じたものの、図 3 で示すとおり 6 インチマスクでの CD 均一性においては同

じような分布が確認できた。CD ばらつきも共に 3σ値で 4.5 前後となり、CSM の高い測定

信頼性が得られた。CSM と SEM で CD 測定結果に誤差が生じた原因は、CSM と SEM の

測定方法の違いが原因だと考えられる。CSM は多層膜反射面のパタン寸法を検出して CD
を測定する。それに対し、SEM は吸収体のパタン上部での 2 次電子信号を検出して CD を

測定する。そのため、パタンの側壁が傾斜形状になっている場合、CSM の CD 測定値に比

べ SEM の CD 測定値が小さくなったと考えられる。 
 これらの研究より、L&S などの周期的な構造を持つパタン評価では、簡単なアルゴリズ

ムにより像再生が可能なこと、その検出値が現在主流の測定器とも良く一致した測定デー

タが得られたことを確認した。 
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図 1. コヒーレント EUV スキャトロメトリー顕微鏡の概略図 
 

 
図 2. 反復回復法により再生されたマスクパタン 

 

 
図 3. 6 インチマスク CD 均一性測定の結果比較 
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コヒーレントＸ線回折顕微法の材料科学応用に関する取組み 

大阪大学 高橋幸生、古川隼人、久保英人、山内和人 

理化学研究所 西野吉則、石川哲也 

京都大学 松原英一郎 

 

1. はじめに 

近年、コヒーレントＸ線回折顕微法(CXDM)が物質の新しい構造評価法として注目されている。

CXDM では、コヒーレントＸ線をマイクロメーターオーダーのサイズの試料に照射し、その前方回折

強度プロファイルを波数空間上で細かくサンプリングして測定する。そして、そのプロファイルに位

相回復アルゴリズムを適用することによって、試料の実像を再構成できる。導出される試料像は

試料の電子密度分布を反映しており、電子密度分布の違いによる像のコントラストから物質の構

造を可視化できる。試料像の空間分解能は、高波数側まで回折強度プロファイルを測定すると向

上し、SPring-8 の入射Ｘ線強度によって 10nm 程度の空間分解能を実現できている。材料科学分

野では、電子顕微鏡やアトムプローブ顕微法といった成熟した顕微法が存在するが、マイクロメー

ター厚さの試料を非破壊で観察することは難しい。CXDM では、硬Ｘ線によってマイクロメーター厚

の試料の測定が可能であり、非破壊で試料の三次元電子密度分布を可視化でき、ユニークな構

造情報を提供してくれる。また、次世代光源Ｘ線自由電子レーザー(XFEL)を用いることで、物質中

のダイナミックな変化を動画として捉えることが可能になると期待されている。我々は、これまで、

第三世代放射光施設 SPring-8 の理化学研究所専用のビームラインにおいて図 1 に示すようなコ

ヒーレントＸ線回折測定装置の開発を進め、CXDMの生物、材料科学応用研究を展開している。こ

こでは、最近の CXDM の材料科学応用の種々の取り組みについて紹介したい。 

2. アルミニウム合金中の析出物解析の応用[1] 

異種元素を微量添加したアルミニウムに熱処理を施すことによって析出するナノメートルオーダ

ーの物質が転位の運動を阻害して、アルミニウムの強度を飛躍的に向上させることが良く知られ

ている。このような析出強化アルミニウム合金では、析出物のサイズ、形状、分布によって、その

強度特性が大きく変化するため、析出物のナノ組織について理解を深めることが新たなアルミニ

図 1. コヒーレントＸ線回折顕微法装置の外観。 
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ウム合金を設計する上で重要である。我々は、Cu、Mg などが添加された 2000 系の試作アルミニ

ウム合金に CXDM を適用し、その手法としての有効性を評価した。合金試料は粉砕し、Si3N4 膜で

支持した。コヒーレントＸ線回折パターンは、Si3N4膜を-70°から 70°の範囲を 5°ステップで走査

することによって、29 枚の 2 次元回折強度プロファイルを測定した。29 枚の回折強度プロファイル

を並べた三次元配列データに Fienup の HIO アルゴリズムを適用して像再生を行なった。図 2 が導

出された三次元再構成で、水色で色づけされているのが合金粒子の表面である。この Al 合金試

料は、電子顕微鏡観察から Al2CuMg 相が析出物として存在していることが分かっており、母相の

Al の電子密度、析出物の Al2CuMg の電子密度に基づいて、図 2

には析出物に由来する高電子密度領域が合金粒子内部に橙色

で色付けされており、そのサイズ、形状について評価することが

できた。 

 

3. Cu 細線のコヒーレントＸ線回折測定[2] 

金属配線に電流が流れることによって、金属原子が電子から運動量を受け、原子が拡散する。

これは、エレクトロマイグレーションと呼ばれ、長時間電流を印加することによって、細線内にボイ

ドが生成し、LSI 実装配線の断線の一つの原因となっている。我々は、CXDM による物質中の構

造変化の動画測定のデモンストレーションとして、この現象に着目して、エレクトロマイグレーショ

ンの動画化実現に向けた研究を行なっている。Si3N4 膜上に 1µm 厚の Cu を蒸着して、収束イオン

ビームにより Cu 細線の試験片に加工し、さらに電流を長時間流すことによって、ボイド生成した試

料を作製した。細線試料のコヒーレントＸ線回折測定を行なった結果、図 3 に示すようなパターン

が観測された。電流を印加していない試料は、細線の形に由来する周期的なパターンが見られる

図 2. CXDM によって可視化されたアルミニウム合金粒子の像。

水色が粒子の表面で、粒子内部の析出物に由来する高電子密

度領域が橙色で色付けされている。 

図 3. Cu 細線試料のコヒーレントＸ線回折パターン。 (a)電流印加していな

い細線試料、(b)長時間電流印加した細線試料。 
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が、電流印加した試料はボイド生成により細線内の電子密度が不均一になったことにより、周期

的なパターンが消滅し、ランダムなパターンが広がっているのが分かる。像再生の解析について

は現在進めている。 

 

4. 元素識別手法の開発 

CXDM の再構成像の強度分布から物質のナノ組織を議論する場合、必然的に電子密度の近い

物質を識別することは困難となる。特に、金属元素はその原子番号の差異に関わらず、電子密度

が同等の大きさを持つ場合が多い。我々は、電子密度の近い物質同士の識別を可能にするため

に、マイクロメーター厚の金属試料でも十分Ｘ線が透過する硬Ｘ線領域において元素の吸収端周

りのＸ異常散乱を使った元素識別 CXDM の開発を行なっている。UCLA のグループでは軟Ｘ線領

域において ビスマスのＭ吸収端を使って同様の手法の実験に成功しているが、100nm 程度の薄

い試料に限定される。我々は、図 4(a)に示すような 500nm 厚の Ni と Cu で構成されるテスト試料を

作製し、Ni の K 吸収端周りのエネルギーで回折パターンの測定を行なった。回折パターンには、

Ni の異常散乱に由来する非対称な回折パターンが観測された。また、Ni の原子散乱因子の大き

さの差が顕著な組み合わせで再構成像の大きさの差を計算した結果、Ni 元素で構成されるロゴ

部分の強調された像を導出することができた。 

 

5. 超解像再構成アルゴリズムの開発[3] 

試料像の空間分解能の更なる向上のためには、入射Ｘ線輝度の増加が不可欠である。一方で、

XFEL などの次世代光源の高輝度Ｘ線照射下では、試料の照射損傷が深刻になると言われてい

る。すなわち、試料を破壊せず、かつ高分解能再構成像を得ることは大変難しいと言える。この問

題を解決する一つの方法が、さほど入射Ｘ線強度を必要としない低波数側の回折データから高波

数側の回折データを推定する超解像法である。我々は、最大エントロピー法(MEM)が CXDM のた

めの超解像法の一つの有力な方法であることを見出した。図 5(a)はシミュレーションに用いたモデ

図 4. (a)元素識別 CXDM ために作製したテスト試料の模式図。 (b)(c) Ni の K 吸収端周りの入射エ

ネルギーで測定された 2 つの回折パターンから再構成された像の差分像、(b)Ni の原子散乱因子の

大きさの差が顕著な組み合わせ、(c)Ni の原子散乱因子の大きさの差がほぼ等しい組み合わせ。 
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ルとこのモデルから計算して導出された回折パターンである。この回折パターンを図 5(b)のように

中心部と高波数側をマスクして、HIO アルゴリズムを適用すると図 5(c)のような再構成像が導出さ

れ、細かな構造が再構成されないのが分かる。そして、この再構成像を初期値として MEM を適用

すると図5(d)に示すような細かい構造がオリジナルのモデルに近づくのが分かる。すなわち、MEM

が機能して、マスクした領域の回折データを推定したと言える。 

 

6. まとめと展望 

最近の CXDM の材料科学応用の種々の取り組みについて紹介した。硬Ｘ線を使った CXDM は

金属などの重元素を含むミクロンオーダーサイズの物質の非破壊、3 次元ナノ組織解析法として

有望であると言える。また、XFEL の利用に向けて、材料科学分野では構造変化を動画化するよう

な研究にインパクトがあり、加熱時、電流印加時の物質の経時変化を CXDM で捉えたい。それと

同時に試料準備技術などあまり表に出てこない地道な技術開発が CXDM の材料科学応用のた

めに不可欠であり、これについても積極的に取り組みたい。 
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図 5. (a) CXDM の超解像像再生のシミュレーションに用いたモデルおよびそのモ

デルから計算して得られた回折パターン。 (ｂ) (a)の回折パターンの中心部と高波

数側をマスクした回折パターン。 (c) (b)の回折パターンに HIO アルゴリズムを適

用した導出された再構成像。 (d) (c)の再構成像に MEM を適用した再構成像。 
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大きい試料の局所複素透過率を求めるコヒーレント X 線回折顕微鏡法 

理研播磨研究所 X 線干渉光学研究室 香村芳樹、石川哲也 
JASRI 大東琢治 
 
コヒーレント X 線回折法を応用した２種類の方法により試料の高分解能局所観察の研究を行ってい

る。SPring-8、BL19LXU と BL29XUL を用いた実験の現状を報告する。一つ目は ptychography 法と

呼ばれる方法で、二つ目が逆空間シェアリング干渉法とコヒーレント X 線回折法を併用し回折パターン

に位相付けする方法である。 
まず、ptychography 法についてデモ実験を行った。ptychography 法は、有限サイズのビームで試料

(あるいはビーム自体)を走査し、複数の重なりを持った視野の回折像を撮影するという簡便な方法であ

る[1]。一般に、複素物体(吸収も位相シフトも起こすような物体)をコヒーレントX線回折法で扱う場合、

回転対称で複素共役な分布を持つ解が同時に存在するため、イテレーション計算を行うと、両者の間を

行き来して、単調な収束に向かいにくい(特に試料外形が回転対称に近いと難しい)。しかし、

ptychography 法では、隣の視野と十分な重なりを持って測定がなされるので、回転対称な解が排除さ

れ、単調な収束が達成される。大きな試料に対しても、複数の回折像より高速に収束解に到達させる事

が出来る。実験は、9keVX 線を用い、BL29XUL の TC スリットを仮想光源とし、約 40m 下流の実験

ハッチ 2 にクロススリットと試料、そして可視光変換型 CCD カメラ(浜松ホトニクス社、pixel size=4.5
ミクロン)を置いて行われた[図１]。Fresnel zone plate（FZP）をテスト試料としてデモ実験を行った。

その際、20 ミクロン角のクロススリット(TDC 社製、研磨済みタンタルブレード４枚組)を FZP から

3~4mm 程度の上流に置き、視野制限をした。クロススリット面では、ほぼ平面波が照射されている事

が確認された。また、検出器の PSF(Point Spread Function)を別途計測し、以下のデータ解析は PSF
の補正を経て行われた。FZP の場所を水平方向、垂直方向、それぞれ、10 ミクロンピッチでずらし、6
×3(合計の視野として 70 ミクロン×40 ミクロン)分の回折像を撮影した。この回折像と、それぞれの視

野に対応する電子密度分布の推定値に対して順番に反復的にイテレーションをかけ[図 2]、得られた像

を図３に示す。図 3 の二点での位相シフトと振幅透過率のプロファイルを図 4 に示す。乱れが見られる

物の、位相シフトと振幅透過率とが逆符合の変調を起こしている様子が見られる。今回の例では、半幅

で、0.18 ミクロン程度の構造まで確認する事が出来た。乱れは、試料とクロススリットの間の伝播の効

果を補正していない事による物が大きいと考えており、補正を試みる予定である。本手法は有望ではあ

るが、興味有る局所構造を求めるために、必ず、その周囲の回折データも同時に取らなければならない

のが、煩雑である。そこで以下の方法も試みた。 
 

 
図 1．Ptychography 法の実験概念図 
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図２．Ptychography 法実験のテスト試料の写真、実験データの例と反復イテレーションの概念図 
 
 
 
 
 
 
 
  振幅透過率分布(a.u.) 位相シフト分布(rad) 
図３．Ptychography 法実験のイテレーションの結果得られた試料の複素透過率分布。スケールバー

は 10 ミクロン。 
 
 
 
 
 

 
図４．Ptychography 法実験のイテレーションの結果得られた試料の複素透過率分布。図３の二点で

の振幅透過率分布(青)と位相シフト分布(赤)の一次元プロファイルを示す。 
 
次に、逆空間シェアリング干渉法とコヒーレント X 線回折法を併用し回折パターンに位相付けする実

験手法を試みた。実験は、BL19LXU で 9keVX 線を用いて行われた。ハッチ１に仮想光源(10 ミクロン

角のクロススリット)を置き、約 10m 下流の実験ハッチ 3 で得られる可干渉なビームを用い、実験を行

った。ビーム中に X 線プリズムを置き、5 ミクロン角のクロススリットに二光束が照射される様に、調

整した。開口の回折パターンが二つ生じるが、その片方を、下流に置いた別のプリズムで同じ角度だけ 
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偏向させ検出器面で重ねた(図 5)。Young のスリット実験と同様に、スペックル斑点に、二開口を見込

んだ角度に対応した間隔の干渉縞(搬送波)が載る。次に開口下流のすぐそばに試料を置き、試料の回折

パターン二つが検出器面上で重なる様にした。開口と試料の距離が十分小さければ、二つの回折パター

ンの位相分布は同一と考えられる。検出器のピクセルから見ると、二つの開口から一定の角度差で回折

波が到達しており、二つの波面の位相差を「逆空間シェアリング干渉計測」により求める事が出来る。

(ここで、以下の近似をする。①回折波の内、前方散乱に近い成分だけ干渉に利いているので、プリズム

による偏向角は一定と考えて良い。②プリズム 2 の透過により回折波は減衰を受けるが、位相分布は一

定の傾きが付く以外に変調を受けない。③下に示す偏向角ではクロススリットのサイズの見かけ上の変

化は無視できる。) 
9keV X 線に対し、プリズムの入射角を 2 度、プリズムによる偏向角を 90 マイクロラジアン(18 秒角)、

試料と直交スリットの距離を≦3mm、試料とプリズム 2 の距離を 8.5cm、画像検出器と直交スリットの

距離を 2.7m とした。得られた干渉縞の縞間隔は 46 ミクロン程度で、可視光変換型 CCD カメラ(上述)
で高い visibility で観察出来た。X 線プリズム 1(図 5)の並進運動によって縞走査法のデータセットを取

り、回折パターンの位相決めを行う。原理は以下の通りである。二球面波干渉では、検出器面に搬送波

による一定勾配の位相分布が観察される。この勾配は、二開口を見込む角度に比例する(概念図、図 6
で∆θ)。有限サイズの開口や、試料が入った場合では、スペックルが生じ、それぞれの回折波の波面は

球面波からずれる。図 5 の「逆空間シェアリング干渉計」では、一定シェア角∆θ離れた波面が波数空間

で重ねられ、波面の向きの変調を、干渉縞間隔の変調という形で、検出器に記録する。角度変調(図 6
でα)は、球面波からの位相差(図 6 でΦS)の微分に比例しており、積分すると位相差が求められる。波面

の向きを完全にトレースできれば、波面が再生出来、つまり、位相分布が回復できる事になる。この考

え方に基づき、開口や直下流に置いた試料による回折パターンの位相を求めた(投稿論文準備中)。 
一方、プリズムを外したコヒーレント X 線回折顕微鏡法測定では回折パターンの振幅が計測される。

これらを併用すると、検出器面での複素振幅(位相と振幅)が決定でき、開口や試料面での波面に戻す事

が可能になる。図 5 の光学系で、試料を外した場合の実験結果を以下にまとめる。単一光照射、二光束

照射で得られた像を図 7(a),(b)に示す。縞走査法で得られた回折パターン位相分布を図 7(c)に示す。隣

り合うスペックルで縞が約一周期ずれている様子が見て取れる。位相を繋いで搬送波を差し引くと図

7(d)が得られた。中心スペックルと隣接するスペックルでは約πの位相ジャンプが見られている。四角

い開口に対する Fraunhofer パターンの複素振幅は、理論上は sinc 関数となり、隣り合うスペックル間

で符合の反転(πの位相ジャンプ)が起こる。実験結果もこれと一致した。また、検出器面での複素振幅(位
相と振幅)から、開口面での波面に戻すと、図 7(e),(f)の様になった。ただし、振幅が小さい領域では、

位相分布はノイズだらけになるため、振幅がピークの 10%以上の領域のみについて、位相分布を計算さ

せた。また、画像上の一ピクセルは約 0.7 ミクロンに相当する。45 度傾けた開口後面による波面の振幅

と位相の分布が求められた。今回の方法は波面やビームのコヒーレンスを測る方法としても有用である。 
透過試料を入れた場合にも、回折パターンの位相の解析結果が得られた。解析は現在進行中である

が、その詳細を書くスペースが無いため、ここでは省略する。コヒーレント X 線回折顕微鏡法で扱う試

料は非結晶で回折パターンが連続的なので、位相分布をつなぐ事が一般に可能と思われる。幅広い応用

のためには、ダイナミックレンジが広く低ノイズの検出器の利用が不可欠であろう。 
参考文献 [1] J.M.Rodenburg, et al., PRL, 98, 034801 (2007) 
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図 5．コヒーレント X 線回折実験(プリズム二個を外した黒いビームだけの場合)と位相シフトスペッ

クル干渉法を併用した場合(プリズムを入れた灰色のビームを重ねた場合)の概念図 

x

∆x

L phase

Young Slit
(finite aperture)

二開口を見込む角
　∆θ=∆x/L

∆θ

α

A   

phase/(2π/λ)

x

α

ΦS(x) ∆θ

 
(a)       (b)    (c) 

図６．(a)逆空間シェアリング干渉計で重ねられる二つの波面の概念図、(b)波面の曲がりが有る時に逆

空間シェアリング干渉計で観察される位相差の模式図、(c)検出器面で観測される位相分布に二球面波干

渉による一定勾配の成分と球面波からの位相差ΦS(x)、曲がり角α(=λ/2π dΦS(x)/dx)が可視化される事を示

す模式図(λは x 線の波長)。 

 
 
 
 
 
 
 
    (a)      (b)      (c)   

    
     (d)       (e)      (f) 
図 7．(a) コヒーレント X 線回折顕微鏡計測での振幅分布(対数表示)、(b) シェアリング干渉計測での

振幅分布(対数表示)。(c)縞走査法による位相分布(搬送波込み、単位ラジアン)、(d)回折パターンの位相

分布(搬送波差し引き後、単位ラジアン)。(e)開口面での振幅分布。(f) 開口面での位相分布。 
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均一視野ゼルニケ型位相コントラスト X 線顕微鏡の開発 
竹内晃久、鈴木芳生、上杉健太朗 JASRI / SPring-8 

 
１． はじめに 

SPring-8 BL20XU、BL47XU では、空間分解能 100 nm 以下を目標とした高分解能マイクロ CT の開発を

行っており、その一環として、Fresnel zone plate (FZP)を対物素子として用いた X 線結像光学系の開発を進

めている[1-3]。CT においては、視野の広さが測定可能な試料の大きさを決定することから、X 線結像光学

系に求められる条件として、広い視野で均一な強度分布、結像特性を確保することが必要である。結像光学

系の性能は、対物素子だけでなく照明系にも大きく左右される。我々は、既に所有している対物 FZP との組

み合わせで上記の要求を最大限満たせるような照明系として、多角形（八角形）回折格子型の集光照明系（コ

ンデンサ）を開発した。回折格子パタンは一様なピッチで描かれており、これに放射光からの準平行光を入

射することで、擬似的なケーラー照明が得られる。この形状のコンデンサを集光照明系に用いることにより、

空間分解能 160 nm、視野約 50µm に達し、視野全体にわたりほぼ強度ムラのない一様なフィールドが得ら

れるようになった[3]。 

 一方で、X 線結像顕微鏡の利用実験において、高分解能化に伴う観察対象の微細化により、従来吸収で充

分なコントラストが得られていたような組成の試料でも満足いくコントラストでの測定が難しくなってきた。

位相コントラスト法による測定は本来、ライトマテリアル系の試料に対しての強力な測定ツールとして期待

されているが、上記の理由からより重元素系の試料の測定についても、吸収よりも感度が高い位相コントラ

ストを利用した測定方法が求められるようになってきた。位相コントラスト X 線顕微鏡の開発は、様々な種

類が提案/開発が進められているが、我々は、前述の多角形コンデンサによるケーラー照明系と組み合わせた、

ゼルニケ型位相コントラスト顕微鏡の開発を行っている。ゼルニケ法の原理は、対物素子の後焦点面現れる

物体のフーリエスペクトルに対し、その 0 次光のみλ/4 ないし 3λ/4 の位相差を与えるような位相板を挿入す

ることによって、像面で位相差を可視化するというものである。ケーラー照明光学系は、対物素子の後焦点

面において試料の回折光と非回折光（0 次光）を空間的に分離しやすいことから、ゼルニケ法に適している

ことが知られている。 

ここでは、多角形コンデンサを用いたケーラー照明によるゼルニケ位相コントラストⅩ線顕微鏡の光学系、

性能評価および観察した試料の例について報告する。 

２．ゼルニケ法の像強度 

試料の非回折光のみ位相をシフトする位相板の場合、得られる像の強度は、 

{ })cos(2cos2cos22 22 βαβα −+−−+= bbbaI     (1) 

で与えられる。ただし、試料、位相板の振幅透過率をそれぞれ aeiα、beiβとする。理想的な位相板を仮定した

とき(b = 1, β = ±π/2)、式(1)は、 

{ })4sin(223~ 2 πα m±aI    (2) 

と表される。ここで、sin 関数内の引数がα - π/4 の場合を bright phase contrast (BPC)、α + π/4 の場合を

dark phase contrast（DPC）と呼ぶ。この式から分かるように、この手法は試料によって生じる位相差と得

られる像のコントラストの間に線形性が無いことから、定量性に欠け、トモグラフィによる 3 次元観察への
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応用が難しいとされる。しかしながら、微細な三次元形状の把握が主目的な測定の場合においては、コント

ラストの定量性を無視して、この光学系を用いてＣＴの測定を行うこともある。また、(2)式からわかるよう

に、DPC よりも BPC の方がより厚みのある物体まで強度と位相変化の関係が単調増加の関係で観察するこ

とが可能である。たとえばボリスチレンのような軽元素試料の場合、10keV 前後のエネルギー領域で厚さ 10 

µm 程度までは BPC 像強度は位相差と単調増加の関係にあり像の解釈が容易である。さらに位相変化が小さ

い弱位相物体に対しては、(2)式において a ~ 1, sinα ~αとすると、 

α21~ ±I    (3) 
と、像強度が近似的に線形性示す。 

３．光学系 

 実験光学系の概略図を図１に示す。照明系に用いるコンデンサ、対物素子であるＦＺＰ、位相板は全てＮ

ＴＴアドバンステクノロジ社製、イメージ検出器に用いた可視光変換ユニット付きＣＣＤカメラは浜松ホト

ニクス社製である。実験は主に、SPring-8 の BL20XU 若しくは BL47XU で行われる。ここでは、BL20XU

第二ハッチでの実験のパラメータを示す。Ⅹ線のエネルギーは 8 keV である。アンジュレータからの高いコ

ヒーレンスをもったビームをそのまま結像光学系の光源として用いると、像にスペックルノイズが生じ画質

を低下させるため、コンデンサの前にビーム拡散板（円形に切り取ったコピー用紙 1 枚をモーターにて回転）

を設置している。最外輪帯幅 100 nm、直径 155 µmφ（若しくは直径 310 µmφ）の Ta 製ＦＺＰを対物素子

として用いている。それに対して、コンデンサの回折格子パタン線幅は 200 nm であり、つまりコンデンサ

の NA は FZP のそれの半分である。本来、結像理論に従えば、対物とコンデンサの NA の設計を等しくすれ

ば空間分解能は最も高くなるが、ケーラー照明の場合、このような設計にすると視野が非常に狭くなってし

まい、本光学系の設計思想に反する。コンデンサの NA を対物 FZP の半分に設計することで、空間分解能は

若干犠牲になるが、FZP の直径の約半分の視野が得られるようになっている。対物ＦＺＰの物体面位置に試

料を置き、その像面にイメージ検出器を設置した。直径 155µmφの対物 FZP を用いる場合、試料-FZP 間距

離約 101.5 mm、FZP-検出器間距離は約 6600 mm、倍率は約 65 倍である。検出器のピクセルサイズは 4.34 

µm、物体面上に換算したピクセルサイズは約 66.8 nm である。試料位置に何も置かない場合、FZP の後焦

点位置には、FZP の直径の半分の大きさの輪帯状のスポットが形成される。位相板はこの輪帯の形状に合わ

せてパタンを設計している。パタンは厚さ 0.96 µm、輪帯幅 4µm の Ta で描かれたものと、逆にその反転パ

タンで描かれたものがあり、8 keV で使用した際に試料の非回折光の位相をそれぞれ丁度λ/4 進ませる、また

は遅らせる効果がある。前者の位相板を用いた場合得られる像が BPC、後者が DPC に相当する。 
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図１ 多角形コンデンサを用いたケーラー照明ゼルニケ型位相コントラストⅩ線顕微鏡光学系。 

User
タイプライターテキスト
36



４．性能評価 

４．１．照明強度の均一性 

 図２(a), (b)にそれぞれ、この光学系による試料が無い場合の像（I0 像）とその中心付近水平方向の強度プ

ロファイルを示す。フィールド中心と周辺では強度差が無く殆ど一様な強度分布になっていることが分かる。 

10 µm  

 
４．２．空間分解能 

 図３(a)に、この光学系で得られたテストパターンの透過像を示す。様々なピッチをもつパターンの像から、

最小 200 nm ピッチのパターンまで解像できていることが分かる。図 3(b)は、この光学系の透過モードでの

modulation transfer function (MTF)を示す。黒い実線は Hopkins の結像理論より導いた計算値である。コ

ンデンサが八角形の形状をしているため、MTF 曲線がディスクリートな階段状の落ち方をしている。MTF

がゼロになるところが 7.5 line pairs / µm で、この系の波動光学的な空間分解能は 133nm と見積もられる。

コンデンサの NA が対物 FZP の NA の半分であるため、完全インコヒーレント照明時の空間分解能には及ば

ない。灰色の実線は、この計算値に検出器固有の MTF と光学系の倍率を考慮に入れたものである。黒丸の

プロットは、図 3(a)のテストパターンの各ピッチパターンの像コントラストを各空間周波数毎にプロットし

たものであり、このプロットが、灰線で示した計算値とよく一致していることが分かる。 
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５．ゼルニケ位相コントラスト X 線顕微鏡の測定例 

５．１．ポリスチレン微粒子 

試料にポリスチレン微粒子（直径 8 µm）を選び、透過像、ゼルニケによる BPC、DPC の各モードで撮影

を試みた。得られた像を図４(a), (b), (c)にそれぞれ示す。表示のコントラストは 3 枚とも同じにしてある。

透過像では、全く見えない。8keV でのこの試料の透過率は 99.66%である。一方、ゼルニケ法による像では、

BPC,DPC ともに粒子構造が明瞭に観察できる。図４(b)の BPC 像中の線分を引いた部分の像コントラストを

図４(d)に示す。2 章で述べたように、この大きさのポリスチレンなら、試料の厚みと像の強度分布は線形性

 
図２ 多角形コンデンサを用いたケーラー照明系の像フィールド(a)、とその視野中心を含む水平方向の強度プロファイル(b) 

図３ (a)Ta テストパターンの透過像。(b)光学系の MTF(黒線)、倍率と検出器ＭＴＦを考慮した MTF(灰線)、a)のテスト

パターンの像コントラストからプロットした MTF 実測値。 

(a) (b) 

(a) (b) 
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を保つはずである。しかしながら、実際には物体の境界付近に、コントラストの変調が見られる。また、球

状の物体であるにもかかわらず、強度分布では物体の中心付近はプラトーであり、物体が平面であるように

見える。これは、位相板の幅が 4µm と、フーリエスペクトルの 0 次光に比べて比較的大きいために生じる現

象と考えられる。 

10 µm10 µm  

 
５．２．ヒト子宮頸ガン由来 Hela 細胞  

 図５にヒト子宮頸ガン由来 Hela 細胞を撮像した例を示す。試料は固定後乾燥させた状態のものである。

図５(a)は透過像、図５(b), (c)はそれぞれゼルニケ BPC 像、DPC 像である。透過像では全く存在が確認され

ない構造がゼルニケ法によって鮮明に可視化されており、細胞核内部の核小体の構造まで確認できる。 

5 µm5 µm  

 
６．まとめ 

 多角形コンデンサによるケーラー照明系を用いたⅩ線顕微鏡を開発し、空間分解能 200nm 以下、50µm に

わたり均一な強度分布を持つ視野が得られた。この光学系をゼルニケ型Ⅹ線位相コントラストⅩ線顕微鏡に

応用し、透過では見えない試料の可視化に成功した。 
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図 4 ポリスチレン球（直径 8µmφ）のⅩ線像。(a)透過像、(b)ゼルニケ BPC 像、(c)ゼルニケ DPC 像。(d)BPC 像(b)中白線で描か

れた領域の強度プロファイル。 

図 5 ヒト子宮頸ガン由来 Hela 細胞のⅩ線像。(a)透過像、(b)ゼルニケ BPC 像、(c)ゼルニケ DPC 像。 

(a) (b) (c) (d) 

(a) (b) (c) 
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マルチ keV Ｘ線位相差顕微鏡への展開 

筑波大学大学院 数理物質科学研究科 
星野真人, 渡辺紀生, 青木貞雄 

1. はじめに 
 X 線領域における位相情報を用いた顕微法は、単なる吸収を用いた測定法よりも感度が非常に

高く、近年ではコヒーレントな X 線を用いた干渉顕微鏡により、定量的な位相情報の測定なども

行われるようになってきている[1-3]。そのなかでも、Zernike 型の X 線位相差顕微鏡は、通常の結

像光学系に位相板からなる空間フィルターを挿入するだけで、位相差コントラスト像が容易に得

られることから、吸収コントラストとの併用が可能である。Zernike 型の X 線位相差顕微鏡は、軟

X 線領域で初めて実現され、その後様々なエネルギー領域で開発が行われてきた[4]。特に、観察

対象がたんぱく質などの軽元素で構成される場合、複素屈折率 n=1-δ-iβ の位相項 δ と吸収項 β と

の差が大きくなる数 keV 以上の X 線エネルギー領域では、少ない放射線線量で高いコントラスト

で試料観察ができるということから、生体試料、特に位相物体となりうる微小試料などへの応用

が期待されている[5]。 
 我々のグループでは、Photon Factory の BL3C(旧 3C2)において、ゾーンプレートを用いた Zernike
型の X 線位相差顕微鏡の開発を行ってきた。これまでに、ファイバーなどの標準試料に加え、生

体試料などへの適用を行い、より高いコントラストで試料観察が可能なことを示した[5,6]。最近

では、位相試料の 3 次元イメージングへの応用も行っており、本稿ではゾーンプレートを用いた

X 線位相差顕微鏡の現状について報告する[7]。 
 
2. ゾーンプレートを用いた Zernike 型 X 線位相差顕微鏡 
 我々が開発を行っている Zernike 型の X 線位相差顕微鏡の概略図を Fig.1 に示す。以前の光学系

では、最外輪帯幅 drn=100nm のゾーンプレートを用いていたが、現在は drn=50nm のゾーンプレー

トを用いている。X 線エネルギーは 5keV で、このエネルギーに対するゾーンプレートの回折効率

は約 4%(計算値)である。また、5keV の X 線に対するゾーンプレートの焦点距離は 16mm である

ので、本光学系のセットアップでは倍率は 100 倍~225 倍まで可変である。位相板は、ゾーンプレ

ートの後焦点面に設置し、本光学系では試料による回折光の位相を変調させるための、ピンホー

ル型アルミニウム位相板(ホール径: 6µm, 厚さ: 3µm)を用いている。この位相板による回折光の位

相変調は約π/2 であるので、得られる像コントラストはネガティブコントラストとなる。Fig.1 に

示す結像光学系では、コンデンサーを用いていないので、ゾーンプレートの片側のみを用いるこ

とで、+1 次光と-1 次光を分離して観察することができる(Fig.1 参照)。検出器には、直接撮像型の

X 線 CCD(Hamamatsu Photonics, C4880, 12µm/pixel, 1000(H)×1018(V)pixels)を用いた。これにより、

最大倍率での測定時では、物体面のピクセルサイズは 53nm/pixel となる。 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.1 Schematic diagram of Zernike-type X-ray phase contrast microscope using a Fresnel zone plate 
at Photon Factory BL3C. 
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 顕微鏡の分解能はテストパターン(タンタル 0.5µm 厚)を用いて評価した。Fig.2 に、テストパタ

ーンの位相コントラスト像を示す。100nm 線幅のパターンまで解像できていることがわかる。光

学系の倍率(最大 225 倍)と CCD のピクセルサイズを考慮すると、相応の分解能である。位相物体

の測定として、ポリスチレンラテックス球(φ2.8µm)の位相コントラスト像を Fig.3(a)に示す。5keV
の X 線に対する透過率は 99.5%であるので、位相試料としてみなしても差し支えない。吸収コン

トラスト像(Fig.3(b))ではほとんどコントラストは得られていないが、位相差にすることでラテッ

クス球の分布を見ることができる。また、完全な位相物体ではなくても、吸収コントラストと併

用することで非常に高い像コントラストを得ることができる。Fig.4(a)に示したのは、植物の根の

先端部の位相コントラスト像で、Fig.4(b)の吸収コントラスト像では見られない微細な構造まで観

察できていることがわかる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3. 位相コントラスト 3 次元イメージング 
 位相コントラストによる 3 次元イメージングにより、位相物体の可視化とその 3 次元形状の測

定を行った。これは、結像光学系におけるトモグラフィーを位相コントラストモードで応用した

ものである。結像光学系におけるトモグラフィーの場合、対物素子の焦点深度内での結像が必要

となるが、本光学系の場合、5keV の X 線に対するゾーンプレートの焦点深度は約 40µm であるの

で、結像に用いている+1 次光の視野とほぼ同じ大きさである。試料には、吸収ではコントラスト

が得られない微小生体試料を用いた。試料は、先端を細く引き伸ばしたキャピラリーチューブの

先端に固定をした。まず、ヒメジョオンの花粉の位相コントラスト像と吸収コントラスト像を

Fig.5(a)に示す。投影像は、1.8°間隔で 200 投影の撮影を行った。また、トモグラムの再構成には、

畳み込み積分法を用いた。再構成によって得られた花粉の位相コントラスト 3 次元像を Fig.5(b)

Fig.2 Phase contrast image of a test pattern made of 
0.5µm thick tantalum.  

Fig.3 (a) Phase contrast and (b) absorption images of 
polystyrene latex particles with a diameter of 2.8µm. 

Fig.4 (a) Phase contrast and (b) absorption images of a root of alfalfa, which are composed of numerous sub-images  

User
タイプライターテキスト
40



に示す。また、再構成によって得られたスライス像を Fig.5(c)に示す。位相コントラストで試料の

エッジ部分を強調した投影像からの再構成であるので、試料の外形が強調されて再構成されてい

ることがわかる。これらのスライス像から、位相差投影像では球体のように見える花粉であるが、

実際は所々にくぼみが存在していることがわかる。 
 また、Fig.6(a)に石松子と呼ばれる胞子の位相差像を示す。この試料も花粉と同様、吸収ではコ

ントラストが得られない位相試料である。Fig.6(a)中の直線部分で再構成したものを Fig.6(b)に示

す。試料周囲に、多数の針状構造が見られる。これは、石松子に特有のもので[8]、3 次元で示す

ことにより(Fig.6(c))、それらが網目状の構造をしていることがわかる。 
 位相差顕微鏡の場合、定量的な 3 次元位相分布を求めることは困難であるが、位相試料の 3 次

元形状情報が有効的に得られる方法だといえる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4. まとめ 
 フォトンファクトリーに開発を行っている X 線位相差顕微鏡を、位相試料の 3 次元イメージン

グに応用することで、その可視化および 3 次元形状の解析に成功した。講演では、上記の成果に

加え、シミュレーションにより、像コントラストと X 線エネルギーとの関係を求め、微小な生体

構造を測定するうえで最適なエネルギー領域について提案する予定である。 
 
 

Fig.5 (a) Phase contrast (left) and absorption (right) images of an Erigeron annuus pollen. (b) Phase contrast 3D image. 
(c) Phase contrast sectional images reconstructed from 200 projection images. Exposure: 2min/projection. 

Fig.6 (a) Phase contrast image of Lycopodium clavatum spore. (b) Phase contrast sectional image at solid line shown in 
Fig. (a) reconstructed from 200 projection images. (c) Phase contrast 3D image. Exposure: 2min/projection. 
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タルボタルボタルボタルボ効果効果効果効果をををを利用利用利用利用したしたしたした高分解能高分解能高分解能高分解能 XXXX 線位相線位相線位相線位相イメージングイメージングイメージングイメージング    
武田 佳彦 1，髙倉 樹 2，鈴木 芳生 3，竹内晃久 3，百生 敦 1,2 

東京大学新領域創成科学研究科 1，東京大学工学部 2,SPring-83 

 

数 keVのX線を利用する硬X線顕微鏡は厚みのあるサンプルの内部構造を高分解能で観

察できるという特徴ある。しかし、C,N,O などの軽元素で構成されるサンプルを従来の吸

収コントラスト硬 X 線顕微鏡で測定する場合、X 線吸収量の差が小さく、組織を描出する

ことが困難となる。硬 X 線領域では、X 線が物体に入射したとき、吸収による強度変化よ

りも位相シフトのほうが 3 桁ほど大きい相互作用を示す。そのため、サンプルによる位相

シフト量を測定する X 線位相イメージングは、従来の吸収コントラストの X 線イメージン

グよりも高感度で内部構造の観察をすることができる。 

近年、2枚の格子と検出器からなる単純な光学系でＸ線波面の傾きを測定するＸ線タルボ

干渉計が考案された[1-5]。これらの研究は大視野の X 線位相イメージングを目指したもの

であるが、光学系がシンプルで、球面波 X 線に対しても位相イメージングを行えるという

利点がある。そこで、本研究では X 線タルボ干渉計に注目し、簡便な光学系で定量的な位

相測定が行える高分解能 X 線位相イメージングを試みた。 

X 線タルボ干渉計は、タルボ効果により格子下流に発生する周期的強度分布に吸収格子

を重ね、モアレ縞として測定する手法である。光路中に位相物体が存在すると周期的強度

分布が変化し、それに伴いモアレ縞の強度分布も変化する。このモアレ縞の強度分布の変

化から物体による X 線波面の傾きを定量的に測定することができる。X 線タルボ干渉計で

得られる像の空間分解能は、検出器の分解能、格子の周期、フレネル回折によるボケによ

って制限され、10数μm程度にとどまっている。 

ここで格子と画像検出器をひとつの装置と考えると、X 線タルボ干渉計は波面の傾きを測

定する画像検出器とみなすことができる。そこで、図 1 のように X 線結像顕微鏡と X 線タ

ルボ干渉計を組み合わせれば、拡大結像された像の波面の傾き分布を測定する高分解能の X

線位相イメージングを行えるものと期待される。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

SPring-8 BL20XU で図 1のように X線結像顕微鏡と X 線タルボ干渉計を組み合わせた光学

系を構築し、予備実験を行った。結像素子として直径 320μm、最外輪帯幅 100nm、パター

ン高さ 1.6μm の Au ゾーンプレートを用いた。ゾーンプレートの上流にディフューザーを
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図 1 光学系 
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設置し、波長 1.0 Åの X 線で照射した。ゾーンプレートの焦点距離 f=320mm となり、ゾー

ンプレートの下流 b=6307mm に蛍光体とカップリングレンズ、CCD カメラを組み合わせた実

効画素サイズ 4.34μm/pixel の画像検出器を設置すると a=339mm、倍率 18.7 倍の X 線結像

顕微鏡となる。 

結像素子に平面波 X 線が入射すると、焦点距離 f の位置でいったん集光し、その下流で

は発散しながら X 線が伝播していく。ここで集光点を仮想的な点光源とみなすと、位相格

子の下流では球面波タルボ効果が発生する。明瞭な強度分布が発生する距離 ZTは、X線の波

長λ、格子周期 d1、光源からの距離 R によって変化し、適切な位置に格子を配置すれば、

顕微鏡像面にモアレ縞が発生するようにタルボ干渉計を構築することができる。画像検出

器前面に周期 d2=8μm 高さ 20μmの Au 吸収格子を設置し、吸収格子の上流 ZT=339mm に周期

d1=8μm、パターン高さ 2μm の Au 位相格子を設置して X 線タルボ干渉計を構築した。9 秒

間露光したときに像面で観測された強度分布を図 2a)に示す。図 2a)では像面で明瞭なモア

レ縞が発生することが確認された。 

テストサンプルとしてポリスチレン(PS) 球を物面に設置し、位相イメージングを試みた。

吸収格子をスキャンしながら 5 枚のモアレ縞を測定し、縞走査法を利用して波面の傾き分

布を測定した。得られた X 線波面の傾き分布を図 2b) に示す。図 2b)では PS 球を明瞭に

描出できている。図 2b) 中の破線部 A-A’に対応するプロファイルを図 2c)に示す。また、PS 

の屈折率をδ = 1.5×10−6 と仮定し、PS 球による波面の傾き分布を計算した結果を合わせ

て図 2c) に示す。図 2c)では実験から得られたデータと計算値はよく一致しており、構築

した位相コントラスト X 線結像顕微鏡は物面におかれたサンプルによる波面の傾きの変化

を定量的に測定できているといえる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 つぎに SPring-8 BL20XU で行った PS、ポリメチルメタクリレート（PMMA）、ポリブタジ

エン(PB)を体積比 1：1：0.5 の割合で混合し、200 ℃で 1 時間アニーリングを行ったポリ

マーブレンド片の観察結果を紹介する。ポリマーブレンドは種類の異なる複数のポリマー

を混合したもので、混合するポリマーの種類やアニーリング条件に応じて複雑な相分離構

造が形成される。これにより単一のポリマー材料よりもポリマーブレンドにすることによ

り機械的強度等の性質が向上する。したがって相分離構造の観察はポリマーブレンドの相

分離過程を研究する上で重要である。しかし、今回サンプルとして選んだ多成分系のポリ
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図 2 PS球による X線波面の傾きの測定 
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a)再生された位相トモグラム          b) B-B’の差分プロファイル 

図 3 PS/PMMA/PBポリマーブレンド片の位相トモグラフィ 

マーブレンドは、コントラスト増強が必要な光学顕微鏡や電子顕微鏡、X 線吸収 CT などの

従来の観察手法では各構造ごとに染色、エッチングをしなければならず、相分離構造の観

察が困難なサンプルである。 

最外輪体幅 86nm、直径 416μm、パターン高さ 700nm の Ta ゾーンプレートを設置し、ゾ

ーンプレートの上流 a=273mm にサンプルを設置して 9keV の X 線で照射した。蛍光体とカッ

プリングレンズを組み合わせた実効画素サイズ 4.34μm/pixel の画像検出器を b=5510mm に

設置し、倍率 20.2 倍の X 線結像顕微鏡を構築した。画像検出器前面に周期 d2=8.3μm、パ

ターン高さ 7μm の Au 吸収格子を設置し、その上流 ZT＝243mm に周期 d1=8.0μm、パターン

高さ 0.9μm の Au 位相格子を設置した。 

180 度回転させながら波面の傾き分布を 360 回測定し、位相トモグラムの再生を行った。

再生された位相トモグラムの一部を図 3a)に示す。図 3a)は大気との屈折率差を示しており、

ポリマーブレンド片内部に屈折率の異なる構造が混在していることがわかる。また。図 3a)

中で示した点線部 B-B’のプロファイルの差分をとったものを図 3b)に示す。差分プロファイ

ルの半値幅を空間分解能であるとすると、このトモグラムの空間分解能はおよそ 1.3μmで

あった。 

本研究では、X 線結像顕微鏡と X 線タルボ干渉計を組み合わせるこることで、X 線波面の

傾きを測定する定量的な位相イメージングを行うことに成功した。また、サンプルを回転

させながら波面の傾き分布を測定し、1.3μm の空間分解能で位相トモグラフィを行うこと

に成功した。 
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X 線微分位相顕微鏡による骨微細構造の解析:  
ツチ骨における骨細胞、骨細管と微小血管 
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骨細胞は、骨基質内で細胞間に直径250 nm程度の骨細管のネットワークを構築しており、微小

骨折やメカニカルストレスを感知している。骨細管ネットワークの3次元構造を明らかにするた

めに、マウス中耳より調製したツチ骨の短突起を、デフォーカス状態での吸収CTやタルボ顕微

鏡を用いたCTにより撮影し、骨細胞・血管及びその周囲の微細構造を描出した。骨リモデリン

グの基盤構造を理解できれば、骨粗鬆症などの疾患に対する新たな治療法の開発に寄与すると期

待される。 
 
はじめに： 

骨リモデリング、すなわち破骨細胞（osteoclast）による骨吸収と、それに続く骨芽細胞

（osteoblast）による骨形成における吸収と形成のバランスにより、骨密度や骨の微細構造が

維持されている。骨細胞は骨形成の過程で骨基質に埋め込まれる骨芽細胞由来の細胞で、直

径 250 nm 程度の骨細管（canaliculi）と呼ばれるネットワークを細胞間に構築しており、微小

骨折の検出・修復過程の促進、メカニカルストレスの受容などの機能を持つと考えられてい

る（Ref.1）。また骨や骨髄には微小血管が走行しており、骨量や骨構造・骨質を維持する機

構の一端を担っていると考えられる。 

ところが、骨細胞や微小血管などの超微細構造の解析には、透過型電子顕微鏡や共焦点レ

ーザー顕微鏡などによる観察が用いられているものの、得られる 3 次元的な情報は限られて

いる。骨の超微細構造を 3 次元的に明らかにすることで初めて、骨リモデリングにおける構

造と機能を結びつけることが可能になる。 本研究では、ツチ骨の短突起部分における骨細胞、

微小血管および骨細管をデフォーカス状態での吸収 CT で撮影、高感度・高分解解析能でイ

メージングする。またタルボ顕微鏡を用いた CT により、吸収 CT と同じサンプルを解析し、

骨細胞・微小血管および骨細管の三次元構造と骨基質の新旧（石灰化の程度の差）とを広範

囲において比較し、骨微小構造を明らかにすることを目的とした。 
 

材料と方法：  
 耳小骨の調製は骨吸収が過剰に誘導される OCIF 遺伝子欠損マウス（Ref. 2）と、骨が増

える遺伝子改変マウスを3種：Fra1 遺伝子トランスジェニックマウスと、 c-Fos または 
TRAF6 遺伝子の欠損マウス（Ref. 3, 4, 5）より行われた。またこれらの対照群として同週齢

の野生型マウス（3, 6, 21, 31 週齢、系統 C57BL/6J）よりツチ骨が調製された。ツチ骨を右

中耳より実体顕微鏡下で単離し、70％エタノール中で固定、80, 90, 100% と徐々にアルコー

ル濃度を上昇させ脱水した。その後アルコールを完全に蒸発させ乾燥させた。このようにし

て調製されたツチ骨は、直径 1 mm の金属棒の先端部分に溝を掘ったものを慶應 義塾大学

医学部の医療機器開発センターで作成し、これに両面テープで固定した。これらの検体を 

SPring-8 に持ち込み、 デフォーカス状態での吸収CT、およびタルボ顕微鏡を用いたCTで
撮影・解析した (Ref. 6)。Fig. 3.に本実験で微分位相コントラストを得るために使用した顕微

鏡構成を示す。 
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Fig. 1. Experimental set up of differential phase X-ray 
imaging microscopy. When refraction contrast images were 
acquired, the gratings were removed and the sample was 
slightly displaced along the optical axis.  
 
デフォーカス状態での吸収CTでは、試料位置を光

軸方向に6 mm下流にシフトさせてフォーカスを

ずらして撮影し、屈折率の微分像（エッジ）を強

調した。Ｘ線のエネルギーは 9 keV に設定し、

顕微鏡の倍率は20.2であった。蓄積時間が2秒、2000投影、画素サイズが250 nm、画像サイ

ズ1344x1017の条件で16サンプルについて撮影を行った。また一部のFra1トランスジェニッ

クマウス、及び野生型マウスより得られたサンプルに関してはタルボ干渉計を入れ、蓄積時

間が5秒、500 - 1000 投影、 画素サイズが250 nm、画像サイズ1344x1017で3サンプルについ

て解析を行った。 

 

結果と考察：  
 

我々は骨微小構造のより広範囲にわたる解析を行うため、マウス耳

小骨を解析した。外部より音として鼓膜に伝わった振動は中耳にあ

る耳小骨によって内耳に伝える。哺乳類ではこの振動は鼓膜よりツ

チ骨、キヌタ骨、アブミ骨の順で内耳に送られる。本実験ではマウ

ス個体間でほぼ同じ形状を持ち、かつ直径が約 300 µm と SPring-8 
の放射光による解析に適当なサイズを持つツチ骨の短突起 
(processes brevis, Fig. 2. arrow) を解析した。   
Fig. 2. A malleus from wild-type mouse right middle ear region and its processes 
brevis (arrow). Dotted area was analyzed (see below). Scale bar, 300 µm 
 

 
得られた画像をもとにノイズの除去、および 3 次元再構築を撮影されたすべてのサンプルに

ついて現在進めている。これまでデフォーカス状態での吸収 CT で解析したサンプルについ

ては骨細胞、血管、また骨細管と思われる構造が検出された(Fig.3.)。 
 

Fig. 3. (A): Microscopic image of a malleus from a 21 
weeks old wild-type mouse. (B, C, D): Refraction contrast 
images of the malleus. (B, C): Top cross sectional views - 
cut along a white (B) or a yellow (C) line in (A) (D): 
Sectional side view - cut along a red line in (C). Note that 
osteocytes, vessels, and structures possibly be osteocyte 
canaliculi are visible in the malleal processes brevis. 
 

またタルボ干渉計を用いて撮影した画像を解

析したところ、特定の部位の骨基質が他の部位

の骨基質と質的に異なることを示唆する画像が

得られた。 
デフォーカス状態での吸収 CT より得られた

画像をより詳細に解析することによって骨細胞

ネットワークや骨内微小血管系を 3 次元的に描

出できる可能性がある。骨リモデリングの基盤

をなす構造を解析できれば骨細胞の細胞生物学

的理解が深まり、ひいては骨粗鬆症などの骨量

異常によってもたらされる疾患に対する新たな治療法の開発に結びつくと期待される。 
 
今後の課題：  

今回の撮影では異なる週齢間の野生型マウスにおいて、また同週齢の野生型とトランスジ

ェニックマウスのツチ骨における骨微小構造を比較するという当初の目的が、実行可能であ
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ることがわかった。現在 3 次元画像の再構築を、撮影したすべてのサンプルについて行って

いる。 これらの比較群において、骨微小構造に統計的に有意な違いがあるかどうかを検討す

るには、特徴的構造を定量化する必要があり、具体的な方法は今後の課題である。 
 
参考文献： 
1) Tatsumi et al, Targeted ablation of osteocytes induces osteoporosis with defective 
mechanotransduction. Cell Metab. 5, 464-475 (2007) 
 
2) Kanzaki et al, Resorption of auditory ossicles and hearing loss in mice lacking osteoprotegrin. 
Bone 39, 414-419 (2006) 
 
3) Jochum et al, Increased bone formation and  
osteosclerosis in mice overexpressing the transcription factor Fra-1. Nat. Med. 6, 980-984 (2000) 
 
4) Wang et al, Bone and haematopoietic defects in mice lacking c-fos. Nature 360, 741-745 (1992)  
 
5) Naito et al, Severe osteopetrosis, defective interleukin-1 signaling and lymph node organogenesis 
in TRAF6-deficient mice. Genes Cells 4, 353-362 (1999) 
 
6) Momose et al, Phase tomography by X-ray Talbot interferometry for biological imaging. Jpn J 
Appl Phys. 45, 5254-5262 (2006)  
 
 
キーワード：  
骨リモデリング：局所でおこる破骨細胞による骨吸収と、それに引き続く骨芽細胞による骨

形成。このバランスが骨吸収に偏ると骨量が減少し、骨粗鬆症などをおこす。 
 
骨細胞：骨芽細胞は骨形成後、 骨基質の中に埋もれて骨細胞となる。近年、骨細胞が骨リモ

デリングの制御に関与することが明らかになったが、その詳しいメカニズムは明らかになっ

ていない。 
 
骨細管：骨基質に埋もれる骨細胞間、もしくは骨細胞と骨表面などをつなぐ直径 300 nm 程
の管。この骨細管中に骨細胞は樹状突起を伸ばし、自身を維持する栄養を得たり、骨基質に

生じた微小骨折や骨へのメカニカルストレスを感知したりして、骨リモデリングを誘導する

とされている。
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X 線暗視野法による屈折型トモシンセシスの現状 

 
島雄大介１、国定俊之２、杉山弘３、安藤正海４ 

１茨城県立医療大学、２岡山大学附属病院、３KEK-PF、４東京理科大学 
 
１．はじめに 
 被写体中で屈折を受けた X 線を検出し画像化することで、従来法である X 線吸収コントラスト

法では描出が困難な軟組織を描出することが可能となる。我々は、屈折 X 線の検出法としてラウ

エ型シリコンアナライザによる X 線暗視野法１）を用いて、整形外科領域の臨床利用に向けた応用

研究を行っている。 
 これまで、人体から摘出した指関節の撮影に本手法を応用し、微細な関節軟骨欠損や軟骨下骨

の辺縁不整が描出できることから、関節疾患の早期画像診断に有用であることを報告してきた２，

３）。ただし、本手法は投影像の取得に限られていたため関心領域を精密に描出するには同領域が

周辺の構造物と重ならないように投影方向を工夫することが必要であった。 
 これまでの X 線暗視野投影像から得られる情報に加え、さらに深さ方向の情報を得るには断層

像の取得が望まれる。断層像取得に向けては一般的に本手法の CT 化が考えられるが、放射光 X
線のように光源が固定されている場合には被写体を 180°回転させる必要があり、臨床利用を見

据えた場合には困難を伴う。 
 そこで我々は、10°～20°程度の回転角で被写体中の基準面から任意の深さの断層像が得られ

るシフト加算法によるトモシンセシス４，５）を X 線暗視野法に応用することとした６）。このトモシ

ンセシスでは１枚の通常の投影像を得るのに必要な X 線量を、生データとしての各投影方向から

の投影像の数で分配する。このため、被曝線量の増加なしに任意の深さにおける断層像が得られ

るという利点がある。 
 
２．シフト加算法の原理と X 線暗視野法への応用 
トモシンセシスの基本概念は 1930 年代に考案され４）、現在、そのアルゴリズムは主に「シフト

加算法(shift-and-add method)」、「フィルター処理逆投影法(filtered back projection)」、「反復代

数法(iterative algebraic technique)」の３つに分類される。本研究ではこれらのうち最も単純な

シフト加算法の X 線暗視野法への応用を試みた。 
図１Ⅰに、臨床利用されているシフト加算法の原理(Twinning の原理)を示す。被写体 O の基準

面 F と検出器 D が常に平行であり、F と X 線管球 S の距離が常に一定であることを特徴とする。

ここで、各距離と S の振角を図１Ⅰ中にあるように表記すると、拡大率 M とシフト量ｄは以下の

式で表される。 
)/()( habaM −+=                             （1） 

θtanhMd =                                       （2） 
例えば、F からｈだけ S 側にある平面 H 上の構造物(○)は、図１Ⅰ(a)中の S：１，２，３で撮影

された D：１，２，３により得られる画像を、図１Ⅰ(b)に示すように式(2)に従いｄだけシフトさ

せたものを加算することで焦点を合わせることができる。このとき H 上にない構造物(例えば●) 
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図１．シフト加算法によるトモシンセシスの原理 

 
は、周辺に散らされて、暈かされる。このようにして、D：１，２，３で得られる１組の投影画

像から任意の深さにおける断層像を再構成できる。ただし、得られる断層像には常に断層面以外

にある構造物が暈かされて重畳するため、各種の暈け除去処理法が開発されている５）。 
 この Twinning の原理を X 線暗視野法で再現するには、図１Ⅱに示すように O と D を同期して

回転させて投影画像を取得する必要があるが、D’のように検出器を固定していても D への射影

変換により補正が可能である。さらに X 線暗視野法では平行 X 線を用いるため、M ＝１となり、

シフト量は、 
θtanhd =                     （3） 

と単純化される。 
 
３．方法 
実験は PF の BL14B で行った。ハッチ内に図１Ⅱに示す X 線暗視野法の光学系を組み、ビー

ムラインの二結晶モノクロメータ：Si(333)により得られる 36.0 keV の単色 X 線を利用した。モ

ノクロコリメータ MC とラウエ型アナライザ A[L]の回折面は Si(220)を利用し、MC は非対称結

晶（非対称角：4.9°）、A[L]は対称結晶とした。画像検出器には高解像度タイプである乳房撮影

用フィルムを用い、さらに高解像度画像取得のため増感紙は用いなかった。試料はホルマリン固

定された御献体から切断した左第二指近位指節関節とした。 
試料の回転角は±5°とし、1°ステップでトモシンセシス用投影画像（生データ）を 11 枚取得

した。今回の撮影系では、通常の X 線暗視野投影像を得るのに最適な撮影時間が 55 秒であった

ため、11 枚の生データの各撮影時間を 5 秒とした。これにより 1 枚の X 線暗視野投影像を得るの

と同等の撮影線量で、1 組の生データが得られることになる。これら 11 枚の生データを式(3)に従

い、h = 5 mm（関節間隙が最も広い位置）としてシフト量を求め、シフト加算を行った。 
また、比較のため A[L]をブラッグ条件から十分にはずして同様の処理を行い吸収コントラスト

画像も取得した。 
 
４．結果 
図２に、(a)通常の X 線暗視野投影像、(b)11 枚の生データのうちの 1 枚、(c)シフト加算により 
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図２．近位指節関節の X 線暗視野法と吸収コントラスト法による投影像・生データ・断層像 

 
再構成した X 線暗視野断層像、(d)～(f)には(a)～(c)に対応する吸収コントラスト画像を示した。 
(d)では骨のみの描出となっているが、(a)では骨に加え関節軟骨や腱も同時に描出されている。(b)、
(e)はそれぞれ(a)、(d)の 11 分の 1 の線量で撮影したもので、線量不足のため写真濃度が足りない。

一方、11 枚の生データをシフトし加算して得た断層像(c)、(f)では十分な写真濃度が得られている。

ここで注目すべき点は、屈折コントラストを維持した X 線暗視野断層像が通常の X 線暗視野投影

像と同線量で得られ、さらに、この断層像でのみ軟骨下骨の微小欠損部（矢頭）が検出されてい

るところにある。 
 
５．まとめ 
本研究では、X 線暗視野法にシフト加算法によるトモシンセシスの原理を応用し、屈折型断層

像を取得した。これにより、従来法では不可視な関節軟骨や腱が描出された断層像を得ることが

でき、さらに X 線暗視野投影像では重畳により隠れていた軟骨下骨の微小欠損部を明瞭に描出で

きることを示した。これらの描出能は、関節に異常が現れる関節リウマチや変形性関節炎等の早

期診断に有用であろう。本手法には放射光施設が必須という問題は依然として残るが、180°方向

からの投影データが必要な各種 CT とは違い、本手法は撮影線量の増加を伴わずに屈折型断層像

が得られるため、より現実的に臨床利用を指向した手法と言える。 
 
参考文献 
1) M. Ando, et al.: Jpn. J. Appl. Phys. 40 (2001) L844. 
2) D. Shimao, et al.: Nucl. Instrum. Methods Phys. Res., Sect. A 548 (2005) 129. 
3) D. Shimao, et al.: Appl. Radiat. Isot. 64 (2006) 868. 
4) B. G. Ziedses des Plantes: Acta Radiol. 13 (1932) 182 [in German]. 
5) J. T. Dobbins III, et al.: Phys. Med. Biol. 48 (2003) R65. 
6) D. Shimao, et al.: Jpn. J. Appl. Phys. 46 (2007) L608. 
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X 線顕微干渉計による高感度・高空間分解能位相イメージング 

小山貴久、辻 卓也、吉田圭佑、高野秀和、篭島 靖 
兵庫県立大学大学院物質理学研究科 

 

1. はじめに 
近年の半導体産業の基盤技術である超精密・超微細加工技術の進歩により、ゾーンプレー

ト(ZP)に代表される高精度の X 線レンズの製作が可能となり、また SPring-8 に代表される第三

世代放射光施設の登場により、高輝度なX線源が利用可能となったため、硬X線顕微鏡の開

発研究が急速に進んでいる。現在、X 線光学素子を拡大レンズに用いた結像型硬 X 線顕微

鏡では 50 nm を超える空間分解能が得られている。さらに、X 線の吸収だけでなく位相の変化

を画像のコントラストに結びつけた位相イメージングの手法も開発が進んでおり、高感度・高分

解能な顕微鏡像が得られつつある。 
結像型硬 X 線顕微鏡の位相イメージングを用いた手法としては、Zernike の位相差顕微鏡

1-3)や微分干渉顕微鏡 4)がある。これらの手法では高い画像のコントラストは得られるものの、画

像のコントラストと位相シフトとの環形は簡単な関数で表すことができないため、定量的な位相

計測は困難である。他の顕微鏡的な位相イメージングの手法には、X 線ホログラフィー5,6)、X
線回折顕微鏡 7,8)、走査型 X 線顕微鏡 9-12)などがあり、高空間分解能かつ定量的な位相情報

が得られている。 
我々は、顕微鏡の結像面に参照波を重ねた新奇な光学系(顕微干渉計)を世界に先駆けて

考案し、高感度・高分解能位相イメージングを行っている。結像面に参照波を重ねることで、

実空間で試料を透過した波面の振幅と位相を定量的に求めることができる。また、二次元像を

比較的短時間で得ることができ三次元イメージングへと発展させやすいという特徴がある。開

発の初期ではツイン ZP を用いていたが 13,14)、さらに発展型として環状 ZP を用いて顕微干渉

計を構築した 15)。ここでは構築した光学系と得られた結果を報告する。 
 

2. X 線顕微干渉計の光学系 
本研究で構築した顕微干渉計の光学系を図 1 に示す。実験は SPring-8 の兵庫県 ID ビー

ムライン(BL24XU)で行った。アンジュレータ光からシリコン二結晶分光器を用いて 8 keV に単

色化し、実験ハッチ C1 に導く。直径、焦点距離の異なる 2 種類の ZP を焦点位置が点 F に重

なるように配置する。参照波用の ZP として、中心部分を対物 ZP  (Objective ZP : OZP) の直

径分だけゾーンパターンを形成しない環状 ZP (Annular ZP : AZP)を考案し作製した。

OZP(AZP)のパラメータは直径：180 µm (330 µm)、最外輪帯幅：50 nm (50 nm)、厚さ：0.8 µm 
(0.51 µm)、焦点距離(@8 keV)：58.1 mm (106.4. mm)、理想的な回折効率(@8keV)：13.6% 
(6.26%)である。ZP の材質はタンタルで NTT-AT 社に製作を依頼した。これらとスリットを組み

合わせることによって、それぞれの ZP の+1 次回折光のみを干渉させることができる。干渉領
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域を最大とするためには、2 枚の ZP の開口数を一致させればよい。開口数は最外輪帯幅∆rN

で決まり、ともに∆rN  = 50 nm に設定した。顕微鏡の空間分解能 Res. も開口数、すなわち最

外輪帯幅で決まり Res. = 1.22∆rNで与えられるので、約 60 nm の空間分解能が期待できる。ZP
の回折効率はその材質の厚さで決まる。そこで、干渉縞の可視度が最大となるように、すなわ

ち、点 F から広がる 2 つの球面波の検出器上での振幅が等しくなるようにそれぞれの ZP のタ

ンタルの厚さを最適化した。 
顕微干渉計は波面分割型の干渉計で、空間的、時間的に離れた 2 光束の干渉となり干渉

条件を見積もっておく必要がある。本光学系による最大の空間的な光路差は幾何学的に求め

られ、鉛直方向に75 µm (DV)、水平方向に12.5 µm (DH)である。SPring-8の標準的なアンジュ

レータ放射光の空間的コヒーレンスは鉛直方向では数百µm (SV)、水平方向では 10 µm 程度

(SH)であるので、本光学系においては鉛直方向では完全にコヒーレント(SV > DV)、水平方向で

は同程度(SH ~ DH)であり、干渉計測を行うために十分な可視度の干渉縞が期待できる。また、

光学系による最大の時間的な光路差も幾何学的に求められ、50 nm 程度である。Si 二結晶分

光器のエネルギー分解能から時間的コヒーレンスは 0.5 µm 程度であるので、時間的コヒーレ

ンスの条件は満たされている。 
この干渉計は ZP により形成された 2 つの二次点光源による球面波の干渉とみなせ、2 種類

の ZP を焦点位置が点 F に重なるように配置すれば形成される干渉図形をフリンジレスにでき

る。OZP によって試料が検出器上に拡大結像され、AZP に入射した X 線は参照波となって検

出器上で重なり合い干渉領域が形成される。試料を通った X 線は、試料の形状・密度に応じ

て位相が変化し、それに伴い干渉図形も変化する。この変化量を調べることで試料の定量的

な位相計測が可能となる。物体波の光路、すなわち OZP に入射する光の光路に位相板を配

置して縞走査法が行えるようにした。位相板を回転ステージに取り付け、回転させることによっ

て実効的な厚さが変化でき、参照波と物体波の相対位相を制御した。干渉縞の位相をシフト

させた複数の干渉像から再構成を行い、位相シフト像を得た。X 線光学系の倍率は 30 倍とし、

干渉像の観察には、画像検出器として浜松ホトニクス社製のズーミング管を用いた。 

図 1. 光学系の模式図 
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3. 位相物体の観察 

位相物体の観察として粒径 7 
µm のポリスチレン微粒子を観察し

た 。 ポ リ ス チ レ ン の 密 度 は 1.1 
g/cm3 であり、8 keV における屈折

率の 1 からのずれ量δ は 3.85×10−6

である。図 2 に観察結果を示す。

(a)～(d)は干渉像、(e)は位相シフト

像、(f)は吸収像である。露光時間

は干渉像 1 枚あたり 40 秒である。

透過率が 99.7%であるので吸収像では観察することはできない。一方、位相シフト像では 4 つ

の微粒子を鮮明に観察できている。このことから位相コントラストは吸収コントラストに比べて遥

かに高感度であることが確認できた。また、図 2(e)でバックグランド領域の位相シフトの標準偏

差はσ = 0.049 radであり、位相検出感度を MDL = 2πλ/(3σ)で定義すればλ/40 となり高い検出

感度を実現することができた。さらに、空間分解能を評価するため Cu #2000 メッシュのエッジ

構造を観察し、その立ち上がりから位相シフト像の空間分解能は 60 nm と見積もられた。 

 
4. 顕微位相トモグラフィ 

試料を回転ステージの上に乗せ、

複数の投影方向から位相シフト像

を取得すれば顕微位相トモグラフィ

が実行できる。試料にはポリエステ

ル繊維の中に酸化チタン微粒子が

添加された機能性ポリマー繊維を

用いた。図 3 に顕微位相 CT の結

果を示す。1.8°毎に 180°回転させ、

それぞれの回転角で 4 ステップの

縞走査を行い、100 投影の位相シ

フト像を取得した。露光時間は干渉

像 1 枚あたり 40 秒である。図 3 は三

次元レンダリング表示させたものである。微粒子の分布がわかるようにポリエステル成分は半

透明に表示させてある。微粒子の形状、空間分布がよくわかる。さらに、図 3 の右側に微粒子

ひとつの拡大像を示した。粒径約 200 nm の微粒子が捉えられていることがわかる。 
 

5. まとめ 
SPring-8 の高輝度アンジュレータ放射光を用いて硬 X 線顕微干渉計を世界に先駆けて構

図 3. 酸化チタン微粒子が添加されたポリエステル繊
維の位相トモグラフィ。微粒子ひとつを右側に拡大。
ポリエステルの成分を半透明にして表示してある。 

図 2. ポリスチレン微粒子の観察例 (a)-(d)位相板を
回転させ物体波の位相をπ/2 毎に変えた干渉像。(e)4
ステップの縞走査法により得られた位相シフト像。(f)
吸収像 
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築した。環状 ZP を考案・作製し、これを参照波形成用 ZP として用いることにより、干渉縞の間

隔や方向が自由に制御でき、視野全体の強度分布が均一となるフリンジレスな干渉図形まで

も形成することができた。縞走査法を適用し、試料による X 線の位相変化を定量的に計測する

ことができた。空間分解能は 60 nm、位相検出感度はλ/40 であり、高い空間分解能と位相検

出能力を有していることがわかった。実際に位相物体を観察し、吸収コントラストよりもはるかに

高感度であることが確認できた。機能性ポリマー繊維の三次元観察に応用し、本顕微干渉計

が弱吸収試料のナノメータースケールの非破壊三次元内部構造観察に有効であることを実証

した。 
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軟 X線フーリエ変換ホログラフィ 

Soft x-ray Fourier transform holography 

小野寛太 

高エネルギー加速器研究機構 

kanta.ono@kek.jp 

 

 

われわれはナノスケール物質の構造・電子状態・化学状態・磁気状態を解明するために、コ

ヒーレント軟 X線放射光を用いて、レンズを用いない顕微分光手法である軟 X線フーリエ変換ホ

ログラフィ手法を開発し、ナノ材料、ナノバイオ材料のイメージングを行うことを目的として研

究を進めている。 

近年、物質あるいは生体の機能を解明するために、ナノ領域でのイメージング技術が必要と

されている。特に、半導体デバイス、磁気記録デバイスに代表される、情報通信に用いられる素

子のサイズは既に数 10nm 領域に達しており、これらの素子のさらなる開発を進めるためには、

ナノスケールでの電子状態・磁気状態の解明が必要不可欠である。また、生体物質に目を向ける

と、タンパク質の結晶構造解析などにより生体機能の解明がめざましいが、結晶を作りにくい生

体物質における実空間でのイメージング技術およびその技術を用いた機能解明が待ち望まれて

いる。 

 近年、コヒーレント放射光を用いた新しい顕微分光手法として、Ｘ線フーリエ変換ホログ

ラフィを用いたレンズレス X線顕微分光という手法が注目を集めている。ホログラフィの原理は

Gabor により 1948 年に提案された。また、レンズレスフーリエ変換ホログラフィの手法はその

後 Stroke らにより提唱された。ホログラフィ手法を X線領域で実現するＸ線ホログラフィの最

初の原理検証実験は 1972 年に既に我が国の Aoki, Kikuta らによって行われており、Ｘ線ホログ

ラフィは我が国オリジナルの技術である。Ｘ線フーリエ変換ホログラフィでは、試料にコヒーレ

ント X線を照射し、試料からの物体波と参照光とを重ね合わせることによってホログラムを作り、

CCD カメラにより記録する。この手法では位相情報はホログラムの中にエンコードされており、

実験で得られたホログラムをフーリエ変換することにより、実空間の像を再構成することができ

る。Ｘ線フーリエ変換ホログラフィの利点として、1．光学系を用いないため試料周辺のワーキ

ングディスタンスが大きく、空間の制約を受けないため低温、磁場中実験などが容易に行える、

２．X線回折顕微鏡と異なり、オーバーサンプリングの制約を受けないため試料周辺部を完全に

遮蔽する必要がないなど自由度が大きい、３．原理的には波長程度の高い空間分解能が得られる、

４．振動に強いこと（特別な除振が不要）、５．アライメントが簡便なのでサンプル交換が簡単

であること、などがあげられる。 

しかしながら、Ｘ線分光ホログラフィの有用性が実証されたのはごく最近になってからのこ

とであり、2004 年の Eisebitt らの研究を端緒としている[1]。彼らの実験では軟Ｘ線領域での

Ｘ線磁気円二色性を用いることによって、磁性体の磁区構造を明瞭に観察している。しかしなが
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ら、第 3 世代放射光を用いても輝度が十分ではなく、1 つの画像の取得に数 10 分かかるのが現

状である。 

一方、この手法では参照光のサイズが空間分解能を決定するため、より高い空間分解能を達

成するためには新しい技術が必要とされている。このため我々はまず集束イオンビーム(FIB)を

用いて作製可能な 20 nm の参照光を用いて、20 nm 空間分解能での顕微分光を目指す。さらに、

その先は、Ｘ線フーリエ変換ホログラフィとオーバーサンプリング法を組み合わせることにより、

波長程度の空間分解能、すなわち 1 nm 空間分解能でのイメージングを可能にするべく研究を展

開する予定である。 

その他、フーリエ変換Ｘ線ホログラフィを実用化し、幅広い研究者や産業界のユーザに利用

してもらうことが可能になるようには、下記のような研究課題に取り組み、技術開発を行うこと

が重要であると考えている。 

・フーリエ変換Ｘ線ホログラフィによる顕微分光イメージング手法の開発 

・空間分解能 1 nm の達成 

・位相コントラスト顕微イメージング手法の開発 

・生体試料を含むナノ材料試料を簡便に測定することができる試料ホルダの開発 

・大気圧での測定が可能な実験装置の開発 

 

フーリエ変換Ｘ線ホログラフィを用いたＸ線イメージング技術を実用化出来れば、現状での

X 線イメージングにおける空間分解能の壁 10 nm を凌駕し、空間分解能 1nm での観察が可能に

なるため、ナノサイエンス、生命科学へのインパクトのみならず、産業界への貢献も大きいであ

ろう。 

また、近い将来に実現するであろうＸ線自由電子レーザ(XFEL)、エネルギー回収型リニアッ

ク(ERL)などの次世代放射光源、あるいはコヒーレント軟 X 線レーザなどの短波長レーザ光源で

の研究へ向けての R&D を行うことにより、1ショットでのＸ線イメージング、単分子の分光イメ

ージング、フェムト秒分解能でのダイナミクス観察などの研究へつながることを期待している。 

 

文献 

[1] S. Eisebitt, J. Lüning, W. F. Schlotter, M. Lörgen, O. Hellwig, W. Eberhardt and J. 

Stöhr, Nature 432, 885 (2004) 
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Ｘ線ホログラフィーで判る半導体材料における特異な局所構造 
 

東北大学金属材料研究所  林 好一 

 
1 はじめに 

 半導体、超伝導、触媒などの先端材料の開発には、原子レベルでの構造解析は必要である。電子

顕微鏡や走査型プローブ顕微鏡などは、科学、工業の分野において広く浸透しており、原子を可視

化できる技術として認識されている。一方、X 線を用いる技術は、X 線回折に代表されるよう、半

世紀前から結晶構造の解明に利用されている。しかしながら、原子配列の決定は直接的ではない。

仮定に基づく原子配列モデルを用いた理論計算から得られるプロファイルと、実験値とのフィッテ

ィングが必要となり、X 線構造解析の十分な知識や経験が要求される。それ故、一義的に結晶構造

決定を決定できる三次元原子イメージング技術が長く望まれてきた。蛍光 X 線ホログラフィーは、

この要求に対する一つの解決法である。本法には、蛍光 X 線の干渉を利用するノーマル法と、入射

X 線が結晶内で形成する定在波を利用するインバース法が存在する。両者は、それぞれ光学的相反

定理の関係にある。インバース法では、入射 X 線のエネルギーでホログラムを記録できるために、

放射光を用いる場合、様々な波長域で複数のホログラムを記録することができるため、クリアな原

子像が得られる。このため、我々が行っているほとんどの蛍光 X 線ホログラフィーの実験は、イン

バース法によって行われている 1,2)。蛍光 X線ホログラフィーの特徴は，特定元素周辺の原子の三

次元座標が半径 10Å 程度まで決定可能なことであり，第一近接のみならず，第七，八近接の原子位

置まで同定することが可能である．このため，ユニークな物質の構造情報を提供することができる．

ここ、２-３年は半導体試料を中心として、本手法でなければ得られないいくつかの発見があった

3)。まず、Ｎ型半導体である Si:As における As 周辺の原子像は、従来常識とされてきた４配位構

造とは大きく異なるものであった。また、希薄磁性半導体である ZnMnTe においては、その局所歪

みを反映した特異な原子像が観測された。 

 

2 Si:As 

 Si 単結晶中にドープした As の周辺の局所構造に関する結果を紹介する。本試料は、典型的な N

型半導体の一つであり、例えば Kittel などの固体物理教科書にも半導体の章では例示されている

ものである。このとき用いられる図では、As は 4 つの Si と結合し、電子が一つ余っている状態が

描かれている。即ち、ダイヤモンド構造をベースとした４配位構造を持つことが、これまでの常識

であった。しかしながら、Ｘ線ホログラフィーで観測された(001)、(004)面の原子像 (Fig.1)は、

この常識を覆している。As の周りがダイヤモンド構造を保っていれば、緑色の丸内に原子像が観測

されるはずである。しかし、(001)面には格子位置に原子像が見えるが、(004)面には観測されない。

その代わりに、赤丸で示す½00 の位置に明瞭に像が見える。一方、Si にドープした Ge の周りの原

子像においては、 (004)面においても緑色の丸内に明瞭に原子像が観測される。このことは、As
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Fig.1 As の周りの Si の原子像。(a) (001)面 (b) (004)面 (c) 原子配置モデル。赤色の丸は観測された

第一近接の像であり、緑色の丸は４配位構造での予測位置。 
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が単純に Si に置換しているわけではなく、六配位構造をベースとした特異な局所構造を持ってい

ることを示している。4) 

 

3 ZnMnTe 

 ZnxMn1-xTe は希薄磁性半導体として注目された材料の一つである。xの値によって格子定数が徐々

に変化する Vegard 則に従うことが X 線回折によって分かっているが、EXAFS の結果からは、Zn-Te

及び Zn-Mn 間の結合距離が xの値によってもほぼ一定である、いわゆる Pauling 則に従うことが分

かっている。一見、この矛盾した結論を X 線ホログラフィーに紐解くことを試みた 5)。Fig. 2 は、

ZnTe と Zn0.4Mn0.6Te のホログラムから得られた原子像である。ここで、ZnTe は標準試料として用い

た。表示している面は、Te の存在する(004)面である。Fig.2 (b)、(c)の比較より、明らかに第一

近接、第五近接の Te 原子の強度が弱いことが分かる。それ以遠の原子に関しては、むしろ強度が

同程度になる傾向がある。強度が弱くなることは、原子位置の不確定さを反映していると考えられ

る。第一、第五、第十三近接 Te 原子は、平面的な Zn-Te-Zn(Mn)-Te-Zn(Mn)-Te 結合のジグザグ構

造の一部であるが、ZnMnTe の第十三近接 Te 原子において、急激に Zn 原子との位置関係が回復する

のは興味深い。一方、第三近接原子は比較的強度が強いことから、立体的な結合を介する第三近接

原子では、比較的近い原子間距離においても位置関係が回復することが分かる。このような、原子

像強度の比較から、局所格子歪みに関する定量的な情報が得られつつある。 

 

 

 

5. まとめ 

 

 蛍光 X 線ホログラフィーを真に実用的な構造解析技術として活用させるためには，原子像の強度

及び位置に関する定量的なデータ解析技術の開発は避けられない．ここでは，ツインフリーでかつ

元素識別可能な複素 X線ホログラフィー，及び原子間距離の高精度解析が可能な逆フーリエ解析法

を紹介した．今後，これらの技術を用いることにより，様々な実用材料に対し，新しい知見が得ら

れていくことが期待される． 
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4 まとめ 

 Si:As 及び ZnMnTe の原子像を紹介するとともに、本手法でなければ得られない特異な局所構造の存在

を示した。これらの事例に関しては、現在も慎重に解析を続けている。我々の X線ホログラフィーの研

究は、ここ数年、実用材料を見据えた研究にシフトしてきているが、本手法の価値を大きく見出せるよ

うな試料に出会うことも少なくなくなってきた。今後も、基礎と応用の両輪で研究を進めていきたい。 
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Fig.2 ZnMnTe 及び ZnTe における Zn の周りの原子像。(a) 原子配列モデル。 (b) ZnTe。 (c) MnMnTe。(b)

及び(c)は(004)面を再生したもの。 
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ゾーンプレート硬 X 線干渉顕微鏡による３次元位相トモグラフィー 

筑波大学 数理物質科学研究科  
電子・物理工学専攻 渡辺紀生 

 
１．はじめに 
 Ｘ線顕微鏡で生物試料などの観察を行う場合、波長 2.3 nm から 4.4 nm の Water window が水

を通しても高いコントラストが得られる領域として開発が行われてきた。しかしこのような軟Ｘ

線領域では、試料の厚さは 10 µm 程度に限られる。より大きな試料の観察を行おうとするとより

透過力の大きいエネルギーの高いＸ線を使う必要があるが、主に軽元素で構成される生物試料の

場合吸収によるコントラストが非常に小さいという問題があった。このため、硬 X 線領域の顕微

鏡開発では、位相差顕微鏡、微分干渉顕微鏡、干渉顕微鏡といった様々な位相コントラスト結像

法が開発されてきた。この中で、干渉顕微鏡は試料による位相変化を正確に測定するには最も適

したものであり、位相の絶対値を測定することが出来るため容易に位相トモグラフィーによる 3
次元観察に展開できる利点がある。ここでは、ゾーンプレートを 2 枚組み合わせて作成した干渉

顕微鏡[1]とその 3 次元位相トモグラフィーへの応用について紹介する。 
  
２．硬Ｘ線干渉顕微鏡光学系 
 図１に光学系の原理を示す。同じスペックを持つゾーンプレートを２枚、焦点距離の２倍離し

て光軸上にセットし、ゾーンプレートの中心に対して対称な位置に２本の光束を入射させる。以

前はダブルピンホールを用いて２本の光束に分けていたが、現在は視野を広くするためにワイヤ

ーを用いて上下に分けている。下側の光束で試料を照明し、１枚目ゾーンプレートで検出器面上

に試料の像を作る。この結像では、１枚目ゾーンプレートの１次光のうち２枚目ゾーンプレート

を直進する０次光が像を形成することになる。上側の光束においてゾーンプレート１枚目の０次

光が２枚目ゾーンプレートの－１次光となったものは、試料を結像する光と同じ経路を取り、検

出器面上で干渉する。上側の参照光の位相を変化させることによって、像の明暗をコントロール

することが可能となる。実際の光学系では、ゾーンプレートのその他の次数の組み合わせが像に

かぶってこないように、図１に示すようなビームストップが必要である。また、Ｘ線を 2 本の光

束に分けるワイヤーは、ゾーンプレートの直径の 3 分の 1 の直径が必要となる。 
 実験は SPring-8 BL20XU で行った。この光学系では、ゾーンプレートに入射する２光束のう

ち、光軸に対して近い側同士、遠い側同士が干渉する。このため、空間コヒーレンスを向上させ

るためにフロントエンドスリットを 0.2 × 0.2 mm2に制限して使用した。また分光器直後に縦方

向に 50 µm のピンホールを挿入することで、そこから約 200 m 下流の光学系でほぼ視野全面に

わたる干渉像を得ることができた。２枚のゾーンプレートには直径 330 µm, 最外輪帯幅 50 nm、

Ta パターンで厚さ 0.4 µm （NTT アドバンストテクノロジ)のものを用いた。2 枚のゾーンプレ

ートの光軸方向の距離はＸ線エネルギー8 keV に対応する 213 mm に固定し、像の干渉縞が消え

るように分光器でＸ線エネルギーを僅かに調整した。像は 6.6 m 下流の検出器（P43 蛍光板＋CCD
カメラ、蛍光面でのピクセルサイズ: 3 µm）上に倍率 62 倍で結像した。参照波の位相は厚さ 70 µm
の石英板を回転することで変化させた。この位相をπ/2 ずつ変化させた 4 枚の画像を記録し、フ
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リンジスキャンによって試料の位相を計算した。それぞれの画像の記録には 20 s 程度を要した。 
 図２に Ta の厚さ 0.5 µm Line & space パターンの位相像を示す。0.2 µm Line & space パタ

ーンまで解像できている。しかしゾーンプレート自体の理論的分解能が 60 nm であり、試料面に

換算した検出器ピクセルサイズが 48 nm なので、そこから期待される分解能 80 nm と比較する

と悪い結果となった。 
 
３．３次元位相トモグラフィー 
 試料としてヒカゲノカズラ胞子（石松子）を用いて位相トモグラフィーのテストを行った。こ

の試料の直径は約 30 µm であり、ピペットプラーにて先端部直径 38 µm に引き伸ばしたガラス

キャピラリの先端部に固定して回転ステージに取り付けた。この位相像を図３（Ａ）に示す。20 s
露光の 4 枚の像からの位相再構成像である。このような投影像を 2 度間隔で 90 投影記録し、

Shepp-Logan フィルターを用いた Convolution Back-projection (CBP)法で再構成を行った。そ

の結果の断面像を図３（Ｂ）に、一部の三次元表示像を図３（Ｃ）に示す。再構成像から、サブ

ミクロンの分解能は十分に得られていると考えられる。 
 ここで用いた検出器では、画面全体のサイズが 64 µm であり、顕微鏡の視野の一部分を観察し

ている状態である。分解能は少し悪化するが、よりピクセルサイズの大きな検出器を使うことで、

現状では 100 µm×200 µm 程度の視野が得られるようになっており、今後より複雑な生物試料へ

適用していく計画である。 
 
 なお、本研究の成果は、青木貞雄（筑波大）、星野真人（筑波大）、山本一行（筑波大）、竹内晃

久（SPring-8）、鈴木芳生（SPring-8）との共同研究による。 
 
参考文献 
[1] N. Watanabe, M. Hoshino, M. Sato, Y. Takeda, T. Namiki, S. Aoki, A. Takeuchi, 
andY.Suzuki, Proc. 8th Int. Conf. X-ray Microscopy, (IPAP Conf. Series 7, 2006), pp.372-374.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ ２枚のゾーンプレートを用いた干渉顕微鏡光学系 

CCD カメラ 

ビームストップ 

ビームストップ 

位相シフター 

Au ワイヤー 

試料 
ゾーンプレート 

図２ Ta パターンの位相像 
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図３ヒカゲノカズラ胞子（石松子）の位相像、

及び位相トモグラフィー再構成像。（Ａ）位相像、

（Ｂ）断面の位相再構成像、（Ｃ）3 次元再構成

位相像。 

(Ａ) (B) 

5 µm 

(Ｃ) 
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コヒーレントＸ線回折顕微法の生物応用 
 

西野吉則 
理化学研究所播磨研究所 

 
 
 コヒーレントＸ線回折顕微法は、これまで実現不可能であった、ナノメートル・原子の

空間分解能を原理的に達成可能とするレンズを必要としない斬新なＸ線顕微法であり、世

界的な注目を集めている [1–3]。1999 年に行われた世界初のデモンストレーション実験以

来、実験装置やデータ解析法の改良が進められ、現在では、応用研究や将来のＸ線自由電

子レーザー利用に向けた研究へと、世界的な研究の重点が移りつつある。本稿ではコヒー

レントＸ線回折顕微法の生物学への応用について概説する。 
 細胞内小器官の高空間分解能での構造観察では、クライオ電顕が現在最も有力な手法で

あるが、厚い細胞内小器官や細胞全体の可視化には、透過能の優れたＸ線顕微鏡が潜在的

優位性 を有している [4]。Ｘ線に対してこれらミクロンサイズの生物試料は、吸収による

コントラストが得られないほぼ位相物体であるが、コヒーレントＸ線回折顕微法は回折現

象を利用することにより、試料によるＸ線波の位相シフトを高感度で検知することができ

る。 
 コヒーレントＸ線回折顕微法の生物応用は、重要性が高く多くの関心を集めているが、

生物試料は材料科学系の試料に比べ、一般に、散乱能が小さくかつ放射線損傷を受けやす

いため、測定がより困難で、観測例は世界的にまだ限られている。世界初の生物応用は、

SPring-8 BL29XUL で我々が行った大腸菌の硬Ｘ線による観察である [5]。図１に、大腸

菌試料のＸ線回折強度パターンと再構成された二次元投影像を示す。二次元投影像観察で

は、その後、Advanced Light Source で軟Ｘ線を用いた酵母菌観察 [6] や、SPring-8 で魚

の骨の観察 [7]  などが行われている。 
 
 

 
 

図 1 大腸菌試料の観察 [5]。(a)はＸ線回折強度パターン、(b)は再構成され

た二次元投影像を示す。入射Ｘ線の波長は 2.13 Å。試料に用いた大腸菌の

典型的なサイズは、0.5 µm×2 µm。マンガンで染色し、試料像のコントラ

ストを増した。Ｘ線回折強度データが得られなかった中心部の 70×70 ピク

セルのデータを補うため、軟Ｘ線顕微鏡による試料像を補足的に用いた。

再構成像の空間分解能はおよそ 30 nm。再構成像では、マンガンで標識さ

れたタンパク質の欠如領域が観測された。 
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 最近になって、我々は、世界初の硬Ｘ線による細胞内小器官の三次元観察に成功した 
[8]。試料には、無染色ヒト染色体を用いた。コヒーレント回折強度データのみから、ヒ

ト染色体の三次元像が再構成され、高い電子密度をもつ内部構造が観察された。これによ

り、細胞内小器官に対する硬Ｘ線ＣＴ撮影が現実のものとなった。コヒーレントＸ線回折

顕微法は三次元の電子密度マップを与えるため、Ｘ線結晶構造解析による原子分解能構造

と直接対応させることができる点も重要である。 
 ヒト染色体の測定では試料は空気乾燥されていたが、内部構造をより自然な状態に保つ

ためには、水和状態での観察が望ましい。さらに、水和試料を急速凍結することにより、

試料の放射線損傷を軽減させることができる。凍結水和試料の測定においては、試料構造

を維持するため、調整段階から観察に至るまで、試料をガラス相転移温度–135ºC 以下に

保つ必要がある。我々は凍結水和試料の測定に向けて、試料の真空チャンバ中への低温搬

送装置を製作中で、図 2 に示す我々が開発したコヒーレントＸ線回折顕微鏡装置と組み合

わせて今後使用する予定である。 
 
 

 
 

図 2 SPring-8 BL29XUL 第一実験ハッチに設置されたコヒーレントＸ線

回折顕微鏡装置。試料からの前方散乱小角領域のコヒーレントＸ線回折パ

ターンを、CCD 検出器で測定する。空気散乱によるノイズを排除するた

め、測定は真空中で行われる。本装置では、試料と検出器間の距離を簡便

に変えることができ、これにより、様々な大きさの試料や、様々な大きさ

の試料の測定に対応できる。 
 
 
 現在、日本、アメリカ、欧州で、次世代のＸ線源であるＸ線自由電子レーザーの計画が

進められている。Ｘ線自由電子レーザーは、空間的にほぼ完全にコヒーレントな、大ピー

ク強度、超短パルスＸ線であり、これを利用することによって、コヒーレント回折顕微法

の飛躍的な展開が期待される。例えば、生体高分子等を結晶化を要さず、同じ構造をもっ

た試料を次々とＸ線自由電子レーザーに照射することにより、三次元構造解析を行うとい

うシナリオが議論されている。Ｘ線自由電子レーザーの超短パルス性能により、試料構造

が破壊される前にコヒーレントＸ線回折データを取得する可能性が開け、従来の限界を超

えた高空間分解能が達成できると期待されている [9]。Ｘ線自由電子レーザーを利用した

ピンホール 
(φ 20 µm) 
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測定には、様々な面で技術的チャレンジを伴うため、今後も着実に技術開発を進めていく

必要がある。 
 
 本研究は科研費（19310084）およびＸ線自由電子レーザー利用推進課題の助成を受け

たものである。 
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硬 X 線 Sub-10nm ビーム形成のための集光波位相計測 

山内和人  大阪大学大学院工学研究科 

 

１．はじめに 

SPring-8に代表される第 3世代放射光 X線源が実用に供され、また、第 4世代放射光 X線源といわれ

る X線自由電子レーザの実現が視野に入った今日、高輝度 X線光源を利用したナノスケール分析への期

待が急速に高まっている。このために必要なナノスビームの形成には様々な方法があるが、大開口、高

集光効率、長焦点距離（長ワーキングディスタンス）を特徴とする、2 枚の全反射ミラーを用いた

Kirkpatrick-Baez（KB）光学系が有効である。我々は、任意形状の表面に対して原子レベルの平滑性を

得るナノメートルレベルの表面創製プロセスを開発して、長さ 100mmのミラー全域において、形状精度

0.1nm（RMS）を有する硬 X 線集光ミラーを試作し、15keVの硬 X線を Sub-50nm、Sub-30nmに集光するこ

とに成功した 1)-4)。本研究は、これまでの研究成果をもとに、可能な限り高い精度のミラーを作製する

とともに、ミラーによって集光されたビームの強度プロファイルを用い、位相回復によってミラー上で

の波面誤差を知る「At-wavelength 波面計測」と、これに基づく「ミラー上流での波面補正」など、従

来にない概念を提案し、これらの手法を確立することによって、「世界最小の Sub-10nm硬 X線ナノビー

ム」を波動光学的な回折限界において達成することを目的としている（図 1 参照）。そして、電子顕微

鏡に迫るナノメートルレベルの分解能で、生体組織を始め、様々な物質を分子スケールで分析可能な

「Sub-10nm分解能硬 X線顕微鏡」の実現を目指している。 
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図 1 硬 X線 Sub-10nmビーム形成のための研究戦略 

 

２．集光ミラーでの反射位相誤差の At-wavelength計測のこころみ 

目標達成のため、現在、強度プロファイルからミラー上での反射位相誤差を得るための独自の位相回

復アルゴリズムと、位相回復における強度データとなる、集光ビーム強度プロファイルの高精度測定法

の開発を進めつつある。極度に湾曲した Sub-10nm 集光用に設計されたミラーであっても、我々のこれ

までの実績から、オフライン計測に基づくミラー製作において、反射位相誤差に換算してλ/2～λ程度

の精度を得ることができる。この場合、X 線の波長が極めて短いことを考慮すれば、集光点を中心に収

束・発散する X線波面の理想球面からのずれを、集光点に対する対称位置において等しいと考えること

ができる。この考えのもとに独自の位相回復アルゴリズムを開発し、本アルゴリズムが、ビームプロフ

ァイルの計測誤差に対して十分な許容度を有することを確認した。一方、ビームプロファイル計測にお
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いては、様々なスキャン法の中から、スキャナ先端エッジによる暗部へのフレネル回折を利用する方法を検討し

た 5)。スキャナの材料や厚みなど、種々の観点からスキャナの構造を最適化し、X 線入射方向の厚みが 2.5μｍ

で、先端部の平滑度が 0.2nm（RMS）の白金製ナイフエッジを作製した。そして，回折限界における集光径が

30nmに設計されたミラーを用い、SPring-8の BL29XULにおいて、本計測法の有効性を実証するためのデモン

ストレーション実験を行った。回復された位相誤差をミラー形状誤差に換算し、オフラインで計測した形状誤差

プロファイルとの比較を行った結果が図 2 である。オフライン計測と At-wavelength 計測の一致度は、位相誤差

でλ/7以下であり、回折限界近傍での集光状態の評価を行い得る精度があることを確認した。また、この結果を

もとにミラー形状を修正した結果、サテライト領域のサブピークの強度を低減することにも成功し、計測の「確から

しさ」を位相誤差λ/7 で実証した。現在、At-wavelength 計測を用いた「その場」位相補正システムの構築に必

要なアクティブミラーによる位相補正装置の開発を進めている。 

 

 

図 2  At-wavelength計測とオフライン計測によって求めたミラー形状誤差の比較 
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位相コントラストＸ線イメージング法による 
南極氷コア中のエアハイドレートの可視化と定量解析の試み 

 
(株)日立製作所基礎研究所 米山 明男 

(独)産業技術総合研究所計測フロンティア研究部門 竹谷 敏 
 
１．はじめに 
 位相コントラストＸ線イメージング法は、Ｘ線がサンプルを透過する際に生じた位相の変化

（位相シフト）を像のコントラストとする方法である。硬Ｘ線領域において、位相シフトを与え

る散乱断面積は強度変化を与える断面積に比べて軽元素に対して１０００倍程度大きいため、従

来の吸収コントラスト型のイメージング法では観察が難しかった生体軟部組織など主に軽元素

で構成されたサンプルでも高い感度で観察することができる[1]。 
 日立ではＸ線干渉計を用いて位相シフトを検出する方法（Ｘ線干渉法）に着目し、単結晶ブロ

ックで構成されたＸ線干渉計を利用したイメージングシステムの開発と、バイオメディカルイメ

ージングへの適用を進めてきた。これまでに、2 個の結晶ブロックで構成された干渉計（結晶分

離型Ｘ線干渉計）を採用して観察視野の拡大と in vivo 生体観察への対応を行うと共に、Ｘ線の

高エネルギー化による空間分解能の向上と密度ダイナミックレンジの拡大などを行い、現在、最

大観察視野 60×40 mm、密度分解能 1 mg/cm3のイメージングシステムが構築できている[2-4]。
そして、本システムを用いて、ホルマリン固定した各種生体軟部組織の二・三次元観察[2, 3]、
ヌードマウス表在癌の in vivo 観察と抗ガン剤投与効果の解析[5]、アルツハイマー病モデルマウ

ス脳内に蓄積されたβアミロイドプラークの可視可と定量解析[6]などに成功している。 
 本発表では、材料解析（マテリアルイメージング）への適用の一環として、上記システムと新

たに開発した低温サンプルチャンバーを用いて、南極の氷コアに含まれるエアハイドレートを三

次元観察した結果について紹介する[7, 8]。 
 
２．南極氷コアとエアハイドレート 
 南極や北極域において、雪は溶けずにそのま

ま堆積するため、圧密により雪は氷へと次第に

変化していく。このとき、雪の中に含まれてい

た空気は、気泡として氷に取り込まれることに

なる。その後、数千年から１万年を経過して氷

の深度が地下 500 から 1000 m に達すると、

気泡内部の圧力により、空気と氷が高圧低温下

で反応して、新たにエアハイドレートと呼ばれ

るクラスレートハイドレート（包接水和物）を

形成する（図 1）。このため、エアハイドレー

トは古期大気のタイムカプセルとなっており、

その組成や分布等を分析することによって、古

期から現在に至る地球環境変動の解明に新た

な指標を与えるものとして注目されている[9]。

図１ 極地の断面模式図。エアハイドレート

は氷の深さが 500 m になると形成される 
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なお、クラスレートハイドレートとは水分子が作る篭状の構造体中にガス分子を取り込んだ氷状

結晶の総称のことで、一般には空気を取り込んだクラスレートハイドレートはエアハイドレート、

メタン分子を取り込んだハイドレートはメタンハイドレートと呼ばれている。 
 
３．イメージングシステムと低温サンプルチャンバー 
本観察に使用したイメージングシステムを図 2 に示す。本システムは、非対称結晶ユニット、

結晶分離型Ｘ線干渉計、イメージング用画像検出器、位相安定化用画像フィードバックユニット、

サンプル及び位相シフタ用ステージユニット、及び新たに開発した低温サンプルチャンバーで主

に構成されている。本システムに入射したＸ線は、非対称結晶によって横方向に数倍拡大された

後にＸ線干渉計に入射する。Ｘ線干渉計では 2 本の干渉Ｘ線ビームが形成され、そのうち一方を

イメージング用画像検出器（画素サイズ 18 µm、画素数 2000×2000、フレームレート 0.3 fps）
で、他方を画像フィードバックユニットの画像検出器で検出している。観察視野はＸ線のエネル

ギー35 keV において横 25 mm、縦 30 mm である。また、高速三次元観察（測定時間 40 分）に

おける密度分解能は約 2 mg/cm3、空間分解能は 50 µm 程度である。 
 

 

図２ 本測定に使用したイメージングシステムの模式図 
 
 低温サンプルチャンバーの詳細を図３に示す。本サンプルチャンバーは、スタイロフォーム製

の外箱、真鍮製の冷却容器、液体容器、及び温度調整ユニットから構成されている。チャンバー

内の設定可能な温度範囲は-60～0 ℃である。CT におけるサンプルの回転軸は、サンプルの入

れ替えが容易に行えると同時に、液体容器の構造を簡略化できるように、表在癌の in vivo 観察

[5]と同様に垂直軸に設定してある。冷却容器はＸ線が透過でき、且つ液体容器を安定に設置で

きるように凹型となっている。容器内部は空洞でドライアイスや液体窒素等の冷媒を封入するこ

とができ、機械的な振動の原因となる外部冷却器を用いることなく数時間にわたりチャンバー内

部を低温に保持することができる。 
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 Ｘ線干渉法において、サンプル内部と

外部の密度差が大きく異なると、サンプ

ル境界で位相シフト量が急激に変化し、

解像できない細かい干渉縞が発生する。

このため、正確に位相シフト量を検出で

きなくなってしまう。この問題を避ける

ために本システムでは、氷（密度 0.917 
g/cm3）とほぼ同じ密度の酢酸メチル

(C3H6O2、密度 0.9283g/cm3、凝固点

-98 ℃)をバッファー液とし、このバッ

ファー液で満たした液体容器中に氷を

浸して測定を行った。 
 
４．エアハイドレートの可視化と定量解析結果 
上記のシステムを使用して、南極の「ドームふじ」で採掘された氷コアの三次元観察を行った。

Ｘ線のエネルギーは多重窓の吸収を避けるために 35 keV とし、位相シフトの検出には走査数３

の縞走査法（参照波の位相を走査し、異なる位相差で取得した複数の像から位相シフトを算出す

る方法）を用いた。また、干渉像の露光時間は 3 秒、ＣＴのプロジェクション数は 160（角度ス

テップ 1.125 度）とした。全体の測定に要した時間は 40 分である。尚、測定に際して CT 再構

成時に発生するアーチファクト（偽像）を低減するために、氷コアは直径 6～7 mm、高さ 10 mm
程度の円柱状に加工した。バッファー液の

温度は、測定開始時-41 ℃、終了時-39 ℃
であった。 
図４に深さ 1775.8 m（間氷期、13 万年

前）の氷コアを測定した結果を示す。ここ

では、得られた各断面像を用いてボリュー

ムレンダリング処理し、三次元で表示して

ある。また、氷と密度の異なる領域をより

鮮明に描出するために、氷に相当する密度

を透明に設定してある。この結果から、濃

い青色の小さな塊（氷に比べて僅かに高密

度）がコア内部全体に分布していることが

わかる。氷との相対密度[10]や分布状態、

及びサイズ等からこの小さな塊がエアハ

イドレートであると考えられる。 
次に、可視化できている個々のエアハイ

ドレート（青い塊）について、その密度や

サイズ等の定量的な解析を行った。その結

果、エアハイドレートの平均密度は氷より

図３ 低温サンプルチャンバーの詳細図 

図４ 深さ 1775.8 m（間氷期、13 万年前）の

氷コアの３次元ボリュームレンダリング像。青

い小さな塊がエアハイドレート。 
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14 mg/cm3大きな 937 mg/cm3であること、また氷コアに対するエアハイドレートの平均的な体

積比率は約 0.06%であることがわかった。 
 
５．まとめ 
 Ｘ線干渉計を用いた位相コントラスト X 線イメージングシステムと、新たに開発した低温サ

ンプルチャンバーを用いて、南極の氷コアに含まれるエアハイドレートの三次元可視化に初めて

成功した。定量解析により、エアハイドレートの平均密度は 937 mg/cm3で、体積比率は約 0.06%
であることがわかった。今後は、深さ方向に連続的に氷コアを測定し、過去数 10 万年に渡る地

球古期環境変動の解明に新たな一指標を提供することを目指す。 
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Atherosclerotic Plaque Imaging using Phase-contrast X-ray Computed Tomography
Masakazu Shinohara, Tomoya Yamashita, Hideto Tawa

Masafumi Takeda, Naoto Sasaki, Tomofumi Takaya
Ryuji Toh, Akihisa Takeuchi†, Takuji Ohigashi†

Kunio Shinohara†, Seinosuke Kawashima, Mitsuhiro Yokoyama
Ken-ichi Hirata, Atsushi Momose*

Division of Cardiovascular Medicine, Department of Internal Medicine, Kobe University Graduate School of Medicine

†Japan Synchrotron Radiation Research Institute

*Department of Advanced Materials Science, Graduate School of Frontier Science, The University of Tokyo

Objective: Reliable non-invasive imaging modalities to characterize plaque components are clinically desirable for
detecting unstable coronary plaques, which cause acute coronary syndrome.  Although recent clinical developments in 
computed tomography (CT) have enabled the visualization of luminal narrowing and calcified plaques in coronary arteries,
the identification of non-calcified plaque components remains difficult.  Phase-contrast X-ray CT imaging has great 
potentials to reveal the structures inside biological soft tissues because its sensitivity to light elements is almost 1000 times 
greater than that of absorption-contrast X-ray imaging. Moreover, a specific mass density of tissue can be estimated using 
phase-contrast X-ray CT.

Methods and Results: Ex vivo phase-contrast X-ray CT was performed using a synchrotron radiation source (SPring-8, 
Japan) to investigate atherosclerotic plaque components of apolipoprotein-E deficient mice.  Samples were also 
histologically analyzed.  Phase-contrast X-ray CT at a spatial resolution of 10-20 µm revealed atherosclerotic plaque 
components easily, and thin fibrous caps were detected.  The specific mass densities of these plaque components were 
quantitatively estimated.  The mass density of lipid area was significantly lower (1.011 ± 0.001766 g/ml) than that of 
smooth muscle area or collagen area (1.057 ± 0.001407 g/ml and 1.080 ± 0.001794 g/ml, respectively).

Conclusions: Phase-contrast X-ray CT can estimate the tissue mass density of atherosclerotic plaques and detect lipid-
rich areas.  It can be a promising non-invasive technique for the investigation of plaque components and detection of 
unstable coronary plaques.

A representative atherosclerotic lesion in the 
aortic sinus of the ApoE-KO mouse (36 
weeks of age) fed a normal diet.  This lesion 
was investigated using phase-contrast CT; 
HE, Sudan-III, and collagen (Masson’s 
trichrome) staining; and anti-macrophage 
(MOMA-II) and anti-smooth muscle (1A4) 
immunohistochemistry.  Scale bars indicate 
100 µm; original magnification, ×100.  The 
white arrow indicates a low dδ and mass 
density area in the CT image.  The 
corresponding Masson’s trichrome staining 
shows low collagen content in the same area 
(black arrow).
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A representative atherosclerotic lesion in 
the aortic sinus of the ApoE-KO mouse 
(12 weeks of age) fed a high cholesterol 
diet for eight weeks.  This lesion was 
investigated using phase contrast CT; HE, 
Sudan-III, and collagen (Masson’s 
trichrome) staining; and anti-macrophage 
(MOMA-II) and anti-smooth muscle 
(1A4) immunohistochemistry.  Scale bars 
indicate 100 µm; original magnification, 
×100.  The arrowheads indicate a thin 
fibrous cap (15–20 µm thick) consisting of 
smooth muscles (positively stained by 
1A4) and collagen (positively stained by 
Masson’s trichrome).

The mean dδ values and specific mass 
densities of the various components of 
atherosclerotic plaques.  dδ is 
proportional to the specific mass density 
(ρ), which is estimated using the 
following formula: ρ = (dδ + δw)/δw, 
where the refractive index of water (w) is 
1 – δw(δw = 74.0 × 10-8).  *, P < .05; †, 
P < .01.  The lipid area shows a low dδ
(0.79 ± 0.13 × 10-8) and mass density 
(1.011 ± 0.001766 g/ml).  The smooth 
muscle and collagen areas show high dδ
(4.18 ± 0.10 × 10-8 and 5.93 ± 0.13 ×
10-8, respectively) and mass density 
(1.057 ± 0.001407 g/ml and 1.08 ±
0.001794 g/ml, respectively).
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Ｘ線 Talbot 干渉計の実用化に向けて 
百生敦 1、武田佳彦 1、矢代航 1、野田大二 2、服部正 2 

1東京大学大学院新領域創成科学研究科 
2兵庫県立大学高度産業科学技術研究所 

 
１．はじめに 
１９９０年代前半よりＸ線透視画像における位相コントラストの利用研究が注目される

ようになった[1]。シンクロトロン放射光の発達とデジタル画像検出器の進歩はそれを支え

た重要な要素となった。 
位相コントラストを得るためには波としてのＸ線の波面が揃っていることが要求される。

シンクロトロン放射光施設ではそのようなＸ線を十分な強度で得ることができ、Ｘ線結晶

干渉計を用いる方法、アナライザ結晶を用いる方法、および伝播による輪郭強調コントラ

スト*を利用する方法など、多くの方法が研究されている。Ｘ線位相コントラストを利用す

ることの利点は、弱吸収物体に対して高感度観察が可能となるからである。特別な造影処

理を行っていない試料の観察結果が多く報告されている。位相シフトの定量計測も可能と

なっており、それに基づく三次元観察（Ｘ線位相トモグラフィ）も実現されている。筆者

はそのようなＸ線位相情報に基づくイメージング技術を包括的にＸ線位相イメージングと

呼んでいる。 
生体軟組織や高分子材料などに対するＸ線位相イメージングの高い感度は、実用的側面か

らも魅力的であるため、よりコンパクトなＸ線源を用いる装置化も早くから期待されてい

る。しかし、必ずしもそれが進捗しているとは言えない。まず、結晶を使う方法では単色

平面波を扱う必要があり、イメージングに十分な強度を確保するためにはシンクロトロン

放射光を用いる以外に解がない状況である。微小フォーカスＸ線源を用いれば輪郭強調コ

ントラストは生成するので、マイクロフォーカスＸ線源を用いた透視装置や、乳癌診断装

置[2]にその効果が利用されている。しかし、Ｘ線位相情報を十分に活用するには至らない。 
我々は２枚の透過格子を用いるＸ線 Talbot 干渉計を開発し、これをＸ線位相イメージン

グに利用できることを示してきた[3,4]。バンド幅の広いコーンビームが使用できるという

特徴があり、放射光位相イメージングの新しいアプローチであると同時に、コンパクトな

Ｘ線源でも実現可能であるので、実用の観点からその発展が期待されている。 
 
２．Ｘ線 Talbot 干渉計 
Ｘ線 Talbot 干渉計の構成を図１に示した。被写体を透過したＸ線を、さらに２枚のすだ

れ状のＸ線格子を通して観察する構成を持つ。これにより、被写体がＸ線を屈折させる効

                                                  
* 国内ではこれが屈折コントラストと呼ばれているが、物理的には正確ではなく外国でも

refraction contrast とはあまり呼ばれない。混乱・誤解があるようなので注意が必要である。 
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果が可視化される。具体的には、屈折角の分布（言

い換えれば位相シフトの微分）によるコントラスト

が検出される。これにより、弱吸収構造体を可視化

する仕組みである。 
Ｘ線 Talbot 干渉計は、Ｘ線格子を使う方法である

ゆえに、準単色（エネルギーバンド幅の広い）のコ

ーンビームで動作するので、Ｘ線利用効率の高い、

すなわちスループットの高い位相撮像光学系である

といえる。したがって、小型のＸ線源との融合が比

較的容易であり、実用化に近い魅力的な方式である

と期待される。また、位相シフトの定量計測が可能

であり、Ｘ線ＣＴの原理による三次元観察（Ｘ線位

相ＣＴ）も可能であるという特徴がある。 
Ｘ線格子はその機能を発揮させるためには高いアスペクト比を持つすだれ構造を有する

必要がある。空間的干渉性を保つための要請から格子のピッチは数µm 程度とされるが、吸

収係数の大きい金を用いたとしてもＸ線を十分に遮るためには数十µm の厚さが必要であ

るからである。我々はそのようなＸ線格子をＸ線リソグラフィと金鍍金により製作してい

る。兵庫県立大学において、NewSubaru の LIGA 用ビームラインを用い、周期 5.3µm で、

最大で 10cm 角の面積を有するＸ線格子の製作を行っている。 
 
３．Ｘ線 Talbot 干渉計による位相イメージング 
3.1 シンクロトロン放射光の活用 
シンクロトロン放射光は高い空間的干渉性

を有するので、Ｘ線 Talbot 干渉計の動作に好

ましいことは言うまでも無い。図２はラット

尻尾の位相ＣＴによる観察例[4]であり、骨を

含む試料において、軟組織（軟骨、筋肉、靭

帯、皮膚組織）が描出できている。面積の大

きいＸ線格子を用いた観察例として図３を

示す。厚い被写体において軟骨の描出能を探

るために手羽を観察したものである。このよ

うな観察は、放射光イメージング技術として

高精細三次元観察や動物実験などへの発展

が考えられる一方、後で議論するコンパクト

Ｘ線源を用いた装置化を考える際の基礎デ

ータとして極めて重要である。 

図２ ラット尻尾の位相ＣＴ像。sagittal 
section(a)にaxial sectionの位置(b,c)の位置
を示す。(d)は関節部分の 3D レンダリング
像。 

図１ Ｘ線 Talbot 干渉計の構成 
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シンクロトロン放射光を用いて展

開できる先端画像計測のひとつがＸ

線顕微鏡の構築である。我々は結像

型Ｘ線顕微鏡に Talbot 干渉計を融合

させ、微分位相感度を付与する試み

を進めている。Ｘ線 Talbot 干渉計に

よる位相イメージングの高分解能化

の試みと表現することもできる。詳

細は本プロシーディングスの武田の

項[5]を参照願いたい。 
もうひとつ、シンクロトロン放射

光を用いて目論んでいる展開が、高

速Ｘ線位相イメージング技術の開発

である。Ｘ線 Talbot 干渉計は、透過

格子のみを用いているために、広い

エネルギーバンド幅のＸ線に対して

機能する。実験的には、W ターゲットのマイクロフォーカス線源からの連続Ｘ線を用いて

も Talbot 干渉計に由来するコントラストが発生することを確かめている。そこで、本来白

色光であるシンクロトロン放射光をそのまま（あるいは適当なフィールターを通して）使

用してもコントラストが発生することが予想される。その際、極めて強いＸ線が使えるの

で、１ms 以下の動きであってもＸ線位相イメージングが撮影可能となる。生きた生体の動

きや、高分子材料などにおける動的変化（相分離、結晶化、相転移、化学変化、拡散、等）

を可視化する全く新しい技術と成り得る。予備的な撮像実験では 1ms での微分位相像の撮

影に成功している。 
3.2 コンパクトＸ線源による装置化 
Ｘ線 Talbot 干渉計では格子の周期程度の空間的コヒーレンス長を持つＸ線が必要であり、

シンクロトロン放射光以外ではマイクロフォーカスＸ線源がその要件を満たす。図４には

手羽の観察結果を図３に対応して示した。ただし、長時間（数十分）の露光を有したので、

被写体の乾燥による像変化を避けるために水中で撮影した。Ｘ線源にはフォーカスサイズ

8µm の浜松ホトニクス製マイクロフォーカスＸ線源（L9181）を用いた。50 kV、120 µA で
オペレートした W ターゲットからの連続線を用いた。露光量は約 50mGy である。この条

件で図４のようにコントラストが得られていることは特筆に値するであろう。 
補足だが、被写体は位相格子の直前に配置したが、試料を線源近くに設置すれば、像は拡

大投影される。すなわち、位相感度のある拡大投影型Ｘ線顕微鏡の構成も可能であること

を付記する。 

図３ シンクロトロン放射光で撮影した手羽の微分
位相像（左）と吸収像（右）。 

10 mm

図４ マイクロフォーカスＸ線源（Ｗターゲット）
で撮影した手羽の微分位相像（左）と吸収像（右）。 
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3.3 Talbot-Lau 干渉計への発展 
Talbot 干渉計にはコヒーレント照明が必要

であるが、さらに発展させて、インコヒーレ

ント照明で機能するＸ線 Talbot-Lau 干渉計に

注目が集まっている。マイクロフォーカスＸ

線源ではなく通常フォーカスＸ線源が使えることを意味しており、マイクロフォーカスＸ

線源が抱える強度上の欠点が克服される。実用化への見通しがおおいに立つ。 
Ｘ線 Talbot-Lau 干渉計の構成を図５に示す。Ｘ線源近くにマルチスリットを設け、Ｘ線

Talbot 干渉計と組み合わせるものである。マルチスリットの個々のスリットを通るＸ線は

それぞれコヒーレントであり、下流のＸ線タルボ干渉計を動作させる。それぞれ生成され

るモアレ縞が１周期ずれて重なるようにマルチスリットの間隔を決めておくことにより、

Ｘ線タルボ干渉計の原理による位相情報検出が可能となる。個々のスリット間ではインコ

ヒーレントであって構わず、すなわち、いかなるＸ線に対しても機能する。 
我々は病院で使用されている仕様のＸ線源（日立メディコ製、Mo 回転陽極型、0.3mm フ

ォーカス）とＸ線 Talbot-Lau 干渉計を組み合わせ、数秒の露光で微分位相像が撮影できる

ことをプラスチック球ファントムで検証したところである。現在、この原理に基づく医用

画像機器（リウマチ診断装置および乳癌診断装置）の開発を進めている。 
 

４．おわりに 
Ｘ線 Talbot 干渉計およびＸ線 Talbot-Lau 干渉計による位相イメージング技術開発の現状

を紹介した。Talbot 型Ｘ線結像顕微鏡や ms 高速位相イメージングなどのシンクロトロン

放射光利用の今後の開発課題に触れた一方、病院内での実用化も見渡せる医用診断装置の

開発について述べた。 
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図５ Ｘ線 Talbot-Lau 干渉計の構成。 
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Ｘ線屈折コントラスト法によるチタン中の 

水素の拡散係数の決定 
 

島根大学総合理工学部    水野 薫 

金沢大学医学部         岡本博之 

 

１．はじめに 

 水素と金属の相互作用の解明は金属学の主要な研究テーマのひとつであり，古くは水素

脆化による鋼鉄の破断の問題から近年は水素吸蔵合金の開発を目指した研究まで多数

の研究が行われている。このような基礎から応用までの広範囲にわたる研究において，金

属中の水素または水素化物の直接観察の手段は皆無に等しかった。すなわち，従来のＸ

線吸収コントラスト法はもとより，電子顕微鏡を用いても特殊な場合を除き，観察することは

不可能であった[1]。 

最近，放射光の利用によりＸ線屈折コントラスト法が医学利用を中心に進展し，Ｘ線結晶

学の専門家でなくてもこの方法を用いることができるような状況が実現している。そこで，構

造材料，機能材料の両方面において高度の利用が期待されているチタンを用いて，Ｘ線屈

折コントラスト法で水素化物(TiH2)の直接観察を試みた。まず高度なＸ線光学系を必要とし

ない伝播による方法[2]により，水素焼鈍したチタンおよび電解チャージ法により表面に水

素化物を形成させたチタン試料の断面の観察を行い，直接観察が可能であることを明らか

にした[3]。しかし，この方法では屈折像と吸収像の分離が難しい欠陥が試料の圧延，成型

等の前処理において発生したことが確認された。つまり金属試料においては定量的な解析

に際して困難な点の存在が予想されるため，アナライザーを用いる方法(X-ray diffraction- 

enhanced imaging 法) [4]で直接観察を行い，この方法でも水素化物の観察が可能であるこ

とを確かめた[5]。さらにこの観察結果の定量的な解析を行い，物理量の決定が可能である

ことを明らかにしたのでその結果について報告する[6]。 

 

２．実験方法 

 本研究で用いた試料は純度 99.99at%のチタン多結晶である。試料のサイズは 5 X 10 X 1 

mm 程度である。まず 850℃で１時間真空焼鈍を行った。次に電解チャージにより表面に水

素化物を生成させた。電解チャージは１規定の硫酸中で 5mA/mm2 の電流密度で 6, 12, 18, 

24, 48, 150, 250h 時間行った。チャージ温度は 31, 68, 98℃のいずれかである。電解チャー

ジの後に断面を観察できるように 1mm 厚に切り出した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１．実験装置                図２．ロッキングカーブ 
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 アナライザーを用いる方法によるＸ線屈折写真の撮影は KEK-PF の BL-14B で行った。実

験装置の配置を図１に示す。垂直ウイグラーからの白色Ｘ線をモノクロメータで 10keV の単

色Ｘ線にしたのち， 1mm 厚のアルミニウム板で基本波を吸収し，３倍高調波の 30keV Ｘ線

を得た。その後，コリメータ結晶(Si, 440, 10°off)でビームサイズを拡大した。試料を透過し

たＸ線をアナライザー結晶(Si, 440)で回折した後にＸ線フィルム(Kodak, Min-R2000)で撮影し

た。撮影時間は２，３分を要した。撮影に際して，Ｘ線ビームが必ず試料表面に垂直に入射

するように試料を調節した。また，水素化物層が薄い試料を観察できるように，非対称反射

を行えるアナライザー結晶(Si, 220, 10°off)を用いた撮影も行った。 

 

３．実験結果と考察 

図２に試料を透過後にアナライザーで回折したＸ線のロッキングカーブを示す。撮影条件

はこのロッキングカーブにおいて黒丸で示してある。すなわち，ピーク位置から低角側には

0.30”，高角側には 0.25”の offset 位置で撮影した。図３に水素をチャージする前の試料(a, 

b)と 31℃で 18 時間チャージした試料(c, d)，さらに 31℃で 48 時間チャージした試料(e, f)の

断面の屈折コントラスト写真を示す。図中のＬとＨは図２で示した低角，高角側で撮影した

写真を意味する。図３(c), (d), (e), (f)では試料の両端に白または黒の縦筋が見られる。これ

は表面に存在する水素化物による像である[5]。 そのため，チャージ時間が長い試料ほど

表面からより深い場所に縦筋が観察される。もちろん水素化物が形成されていない図３(a), 

(b)には縦線は見られない。次に図３(e), (f)の水平な白線に沿って黒化度を測定した結果を

図４に示す。このグラフには屈折だけでなく，吸収の効果も含まれているため，低角側のグ

ラフと高角側のグラフの差を取った。低角側と高角側の像のＸ線強度をそれぞれ IL と IH とす

ると，正味の屈折Ｘ線の強度 ΔI は次式で与えられる。 

 

HL III −=∆                              (1) 

 

この結果を図５に黒丸，白丸または三角で示す。ただし，図５には 6，18 時間チャージし

た試料の結果も示してある。 

チタン水素化物中の水素の拡散係数を決定するために，図５に示した結果とモデル計算

したＸ線強度を比較した。モデル計算では水素の分布状況から屈折率分布を求め，さらに

スネルの法則から屈折角を求め，最後にロッキングカーブからＸ線強度を計算した。以下順

を追って説明する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３．屈折コントラスト写真             図４．Ｘ線の強度分布 
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図５．屈折Ｘ線の強度分布             図６．水素化物の分布 

 

水素のチタンに対する溶解熱は負である。そのため，表面に付着した水素は容易くチタ

ン中に侵入する[7]。さらにチタン中の水素の拡散の活性化エネルギーは 0.49eV と大きく，

拡散速度は遅い[8]。また，チタン水素化物の形成エネルギーも負であるため，チタンに出

会った水素は直ちに水素化物を形成する[7]。従って，拡散した水素の分布をそのまま水素

化物の分布と見なすことが可能である。そこで表面濃度が一定である場合の一次元の拡

散方程式の解を用い，さらに拡散係数 D を仮定して水素の分布を計算した。次式により規

格化された水素濃度 c/c0 が求められる。 

 

⎟
⎠

⎞
⎜
⎝

⎛−=
Dt
xerf

c
c

2
1

0

                          (2) 

 

ここで erf (x)は誤差関数，t はチャージ時間，x は表面からの深さである。計算結果の一

例を図６に示す。そしてこの分布を水素化物の分布と見なし，屈折率の分布を求めた。さら

にスネルの法則を用いて屈折角を計算し，さらに図２に示したロッキングカーブから屈折Ｘ

線の強度分布を計算した。拡散係数を変化させていくつもの強度プロファイルを計算し，測

定したＸ線強度のグラフの形状と良く一致する拡散係数を決めた。一番フィットした結果を

図４中に実線と点線で示す。このようにして決定した水素の拡散係数を５つの異なるチャー

ジ時間に関してグラフに示したのが図７である。この図から，304K(31℃)における拡散係数

D = 3.5 x 10-15 m2/s が求まった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図７．拡散係数（304K）             図８．拡散係数のアレニウスプロット 
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            図９．非対称反射アナライザーにより拡大した写真 

 

異なる温度でチャージした試料に関しても同様にして，拡散係数を決定した。これらの結

果をアレニウスプロットにしたグラフを図８に示す。この図からチタン水素化物中の水素の

拡散係数として， 

 

⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ ±

×= −

kT
eVTD 07.055.0exp102)( 7  m2/s                       (3) 

 

が得られた。図８には従来報告されている純チタンと TiH1.66 中の水素の拡散係数も示して

ある[6][7]。これらの値と比較しても，今回の結果は良い一致を示している。 

なお，本実験で用いた装置では水素化物層の厚さが 100µm 程度以上ないと分解能の関

係で強度分布を測定できなかった。そこで薄い層でも強度分布が測定できるように，アナラ

イザー結晶で非対称反射させ，一次元的に拡大された像を撮影する試みを行った。拡大し

た写真を図９に示す。非対称因子が0.11であるため，約９倍に拡大されている。この改良に

より 10µm 程度の厚さがあれば，本解析方法が適用できる事が分かった。 

以上の結果からＸ線屈折コントラスト法で得られた結果は物理定数を決定するような定

量的な解析に耐える精度を有していることが確認できた。従って鉄の侵炭のような表面で

の拡散に関係した研究にもこの手法を適用して定量的な解析により物理量を決定できる可

能性が明らかになった。 
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Ｘ線 HARP 検出器の位相型イメージングへの応用 

KEK－PF 平野馨一 
 
１．はじめに 
 KEK 構造生物学研究センター（センター長 若槻壮市教授）と NHK 放送技術研究所（谷

岡健吉所長）などが協力して開発を進めている直接変換型Ｘ線 HARP 検出器は、高精細で

感度が高いという優れた特徴を持っており、特に生体超高分子構造機能解析への応用に大

きな期待が寄せられている。この他にも X 線 HARP 検出器が活躍する分野は多く考えら

れるが、その中でも特に有望と考えられるのが X 線イメージングである。 
X 線イメージングは、1895 年のレントゲンによる X 線の発見と共に研究が始まり、過去

約百年の間に、医療や工業などの分野で広く利用されるようになった。X 線イメージング

は光源や検出器の進歩に支えられて今日まで発達してきたが、その普及を著しく促したの

が 1968 年の G. N. Hounsfield による X 線 CT（Computed Tomography）の発明であっ

た。これにより物質内部を非破壊的に三次元観察することが可能となり、医療機関では患

者の診断のために、工業分野では材料の非破壊検査などのために活用されるようになった。 
こうした従来の X 線イメージングでは、試料による X 線の吸収を利用して画像を形成す

る（吸収型 X 線イメージング）。これに対して、特に 1990 年代後半以降、X 線の位相情報

を利用する新しい撮像法－位相型 X 線イメージング－が急速に発達しつつある。この位相

型 X 線イメージングは吸収型より遙かに感度が高いため、従来は観察できなかった試料で

も観察することができ、試料への照射線量を大幅に減らすことができる。Photon Factory 
(PF) ではこれまで、特にＸ線干渉計やアナライザー結晶を利用するタイプの位相型イメー

ジング研究で世界をリードする成果を挙げてきた。そこで本研究では、これら PF の独自

技術と X 線 HARP 検出器とを組み合わせることにより、さらなる感度の向上を目指して

評価実験などを行った。 
 
２．直接変換型Ｘ線 HARP 撮像管検出器について 
Ｘ線 HARP 検出器の開発は、可視光用 HARP 検出器[1]に改造を加えることによって行

った。開発したＸ線 HARP 検出器の一例を図１に示す。ベリリウム面板を透過したＸ線は、

厚さ 15 µm のアモルファスセレン（a-Se）光電膜に入射して電子-ホール対を生成する。

このとき a-Se 光電膜におよそ 80V/µm 以上の高電界を印可すると、アバランシェ効果に

より電荷が増幅される。Ｘ線 HARP 検出器では、この電荷増倍を利用することにより感度

を向上させることができる。ちなみに HARP という言葉は NHK 放送技術研究所の谷岡所

長の命名によるものであり、High-gain Avalanche Rushing amorphous Photoconductor
の略である。a-Se 光電膜（HARP 膜）内ではホールの移動度の方が電子よりも高いため、

映像信号にはホール電荷を利用する。HARP 膜の陰極側に蓄積されたホール電荷を、電子 
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銃から放出された電子ビームで走査することにより、映像信号を得ることができる。電子

源として冷陰極アレイを用いるタイプのＸ線 HARP 検出器もすでに開発されている。 
 

 

 
図１ Ｘ線 HARP 撮像管検出器 

 
Ｘ線 HARP 撮像管検出器の仕様を表１に示す。映像信号の増幅率 G を測定したところ、

印可電圧 V が 1150 V のときを 1 とすると、V = 1300 V では G = 2、V = 1400 V では G 
= 4、V = 1500 V では G = 12、V = 1550 V では G = 20 であった。 
 

Pixel size 15.4 µm(H) x 8.1 µm(V) 

Number of pixels 960(H) x 1100(V) 

Frame rate 30 fps 

HARP film thickness 15 µm 

Image area 15 mm(H) x 9 mm(V) 

Image format 16-bit TIFF 

Output HDTV (1125 scanning lines) 
 

表１ Ｘ線 HARP 撮像管検出器の仕様 
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３．直接変換型Ｘ線 HARP 撮像管検出器の位相マップ測定への応用 [2] 
Ｘ線 HARP 検出器のＸ線位相イメージングへの応用としては、Ｘ線干渉計による位相マ

ップ計測や、角度分解Ｘ線イメージング（回折強調撮像法、DEI）による屈折像の取得実

験などを行った。ここでは前者について報告する。 
PF の BL-14B で行った実験配置を図２に示す。Ｘ線はまずビームラインの Si(111) 二

結晶分光器で波長 0.766Åに単色化され、実験ステーションに入射する。入射Ｘ線は非対

称 Si(220) コリメーター結晶で水平方向に拡大された後、LLL 型のＸ線干渉計に入射す

る。Ｘ線は干渉計内で二本のコヒーレントなビームに分かれるので、一方に試料としてラ

ットの肝臓、他方に縞走査用の位相板を挿入した。干渉計を出射したビーム（H 波）の干

渉縞をＸ線 HARP 検出器で観察し、試料の位相マップを算出した。なおＸ線 HARP 検出

器は増倍率が約２となるよう、膜電圧を 1300 V に設定した。 
 

 

 
図２ 位相マップ計測実験の実験配置 

 
得られた位相マップを図３に示す。Ｘ線の位相シフトは 50°から 200°の範囲にわたっ

て分布している。特筆すべきは、造影剤を使っていないにもかかわらず、ラット肝臓内の

毛細血管が鮮明に見えている点である。これらの血管の画像から検出器の空間分解能を評

価したところ、垂直方向では36μm、水平方向では100μmよりも良いことが確認された。

この実験結果から、Ｘ線 HARP 検出器は位相マップ計測に十分な性能を持っており、生体

組織の無造影観察に威力を発揮することが示された。 
 
４．おわりに 
本稿では、Ｘ線 HARP 検出器の位相マップ測定への応用について報告した。実験では増

倍率をやや低めに設定したが（G = 2）、さらに高く設定すれば露光時間を短縮して試料へ

の照射線量を低減することができるはずである。実際、角度分解Ｘ線イメージング実験で

は、感度向上による画質の改善が確認されており、この予測の正しさを裏付けている。 
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今後のＸ線 HARP 検出器のさらなる発展に期待したい。 
 

 
 

図３ ラット肝臓の位相マップ 
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e-mail: chika,honda@konicaminolta.jp   
本田捷夫（千葉大学大学院融合科学研究科教授） 

e-mail: toshio.honda@faculty.chiba-u.jp   
巻渕千穂（コニカミノルタエムジー株式会社開発センターHI 開発室 ISG） 

e-mail: chiho.makifuchi@konicaminolta.jp   
松尾光一（慶応大学医学部准教授）    

e-mail:  matsuo@sc.itc.ac.jp  
松下正（KEK-PF）      
松下雄一郎（東京大学工学部物理工学科学部４年） 

e-mail: matsushita@mml.k.u-tokyo.ac.jp  
水谷治央（東京大学総括プロジェクト機構助教） 

e-mail: mizutani@cb.k.u-tokyo.ac.jp   
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水野 薫（島根大学教授） 
e-mail:  mizuno@riko.shimane-u.ac.jp   

向出大平（キヤノン株式会社先端融合研究所研究員） 
e-mail: mukaide.taihei@canon.co.jp   

村越 大（富士フイルム株式会社 一般） 
e-mail: dai_murakoshi@fujifilm.co.jp   

百生 敦（東京大学大学院新領域創成科学研究科准教授） 
e-mail: momose@exp.t.u-tokyo.ac.jp 

森 浩一（茨城県立医療大学教授） 
e-mail: mori@ipu.ac.jp   

矢代航（東京大学大学院新領域創成科学研究科物質系専攻助教） 
e-mail: yashiro@mml.k.u-tokyo.ac.jp 

安本正人（産業技術総合研究所計測フロンティア研究部門主任研究員） 
e-mail: m.yasumoto@aist.go.jp   

矢田慶治（株式会社東研技術顧問） 
e-mail: kyada@tohken.co.jp 

矢橋牧名（JASRI） 
e-mail: yabashi@spring8.or.jp  

山内和人（大阪大学大学院工学研究科）   
e-mail: yamauchi@prec.eng.osaka-u.ac.jp   

山口公明（キヤノン株式会社） 
e-mail: yamaguchi.kimiaki@canon.co.jp   

山崎裕史（JASRI 光源・光学系部門副主幹研究員） 
e-mail: yamazaki@spring8.or.jp  

吉村順一（ＫＥＫ-ＰＦ研究員） 
e-mail: jun-ichi.yoshimura@kek.jp   

米山明男（日立製作所基礎研究所）   
e-mail: akio.yoneyama.bu@hitachi.com   

渡辺紀生（筑波大学） 
e-mail:  watanabe@bk.tsukuba.ac.jp   
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